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Izvleček
V magistrskem delu je kot razširitev osnovne metode diferenčne dinamične mikro-
skopije za namen opazovanja hitre dinamike v mehki snovi predstavljena metoda
križne diferenčne dinamične mikroskopije. V običajni metodi poteka zajemanje vi-
deoposnetka fluktuacij intenzitete sipane svetlobe v vzorcu pri konstantni frekvenci
zajemanja slik, zato je najmanjši časovni zamik med dvema slikama obratno soraz-
meren s frekvenco. V novi metodi z uporabo dveh poravnanih kamer pridobimo dva
nabora slik istega dela vzorca, s Fourierovo analizo pa izračunamo križno slikovno
strukturno funkcijo kot funkcijo valovnega vektorja in časovnega zamika. Naključna
shema proženja kamer poskrbi, da lahko najmanjši časovni zamik med dvema sli-
kama poljubno skrajšamo ter tako efektivno povečamo frekvenco zajemanja, zato
lahko dinamiko v mehki snovi opazujemo tudi v primeru hitrih procesov. Z meri-
tvijo dinamike nematičnega tekočega kristala ter s simulacijami Brownovega gibanja
sferičnih delcev smo preučili razlike med obema metodama, z namernim izmikanjem
obeh kamer iz poravnane lege pa preverili robustnost križne diferenčne dinamične
mikroskopije.
Ključne besede: mikroskopija, sipanje svetlobe, termične fluktuacije, te-
koči kristali
PACS: 05.40.-a, 42.25.Fx, 61.30.Eb, 87.64.M-

Abstract
In this master’s thesis Cross-Differential Dynamic Microscopy is introduced as an
extension to the established method of Differential Dynamic Microscopy, for the
purpose of observing the fast dynamics in soft matter. With the standard method,
a video of the fluctuating intensity of light, scattered by the observed sample, is
taken at a constant frame rate. The smallest time delay between two consecutive
frames is therefore inversely proportional to the frame rate. With the new method
we obtain two sets of data, taken with two aligned cameras observing the same area
in the sample, and we calculate the cross-image structure function as a function of
the wave vector and the time delay. Random triggering of the cameras can greatly
decrease the minimum time delay between the two frames, which results in a faster
effective frame rate. This way we can observe the dynamics of fast processes in soft
matter. In the experiment we compared both the standard and the new method
by measuring the dynamics of a nematic liquid crystal and by analyzing simulated
videos of Brownian motion of spherical particles. Lastly, robustness of the proposed
method was tested against various camera misalignments.
Keywords: microscopy, light scattering, thermal fluctuations, liquid
crystals
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S pojmom mehke snovi označujemo široko množico materialov, ki bi jih po lastnostih
umestili nekje med trdne snovi in tekočine ali pline. To so na primer polimeri,
tekoči kristali, koloidi, geli, amfifili, pene, sipke snovi in druge. Njihovo obnašanje
je karakterizirano z interakcijami, ki so običajno velikostnega reda termične energije
kBT . Takšni sistemi so zato podvrženi termičnim fluktuacijam, na strukturo pa
lahko zlahka vplivajo tudi druge zunanje perturbacije. Oboje v mehkih snoveh
povzročajo viskoelastične odzive s karakterističnimi relaksacijskimi časi. Mnoge od
zgoraj naštetih primerov mehkih snovi srečujemo v vsakdanjem življenju, široko
pa se pojavljajo tudi v industriji, biologiji, zdravstvu itd., zato je njihovo dobro
poznavanje velikega pomena.
Kako natančno znamo opisati strukturo in dinamiko mehkih snovi, je v največji
meri povezano z eksperimentalnimi tehnikami, ki so nam na voljo. Kot ene izmed
temeljnih metod so se za preučevanje mehke snovi v zadnjih desetletjih izkazale op-
tične metode, predvsem sipanje svetlobe ter mikroskopija. V tradicionalnih izvedbah
sta si ti med sabo fundamentalno različni: z mikroskopom opazujemo majhen del
vzorca v realnem prostoru, v sipalnem eksperimentu pa v daljnem polju opazujemo
časovno in kotno odvisnost svetlobe, ki se siplje na vzorcu, torej meritev izvajamo
v recipročnem prostoru. Intenziteta sipane svetlobe je tu povprečena količina iz
celotnega dela osvetljenega vzorca. Da je meritev v daljnem polju mogoča, moramo
za osvetljevanje uporabiti koherenten izvor svetlobe, kot je na primer laser. Ena
bolj razširjenih metod, ki delujejo na ta način, je dinamično sipanje svetlobe (angl.
Dynamic Light Scattering, DLS), oz. fotonska korelacijska spektroskopija. Tu z
merjenjem svetlobe, ki se siplje na termičnih fluktuacijah, lahko preučujemo veliko-
sti delcev v raztopinah, difuzijo anizotropnih delcev, fluktuacije nematičnih tekočih
kristalov in druge sisteme. Intenziteta sipane svetlobe ima obliko šuma, avtokore-
lacijska funkcija merjenega signala pa nam poda informacijo o relaksacijskih časih
fluktuacij. Dinamično sipanje svetlobe se običajno izvaja pri večjih sipalnih kotih,
dovolj velikih, da meritev ne moti direktno prepuščena svetloba.
V zadnjem času smo bili priča naglemu razvoju CCD in CMOS slikovnih de-
tektorjev, ki so preoblikovali tudi eksperimentalno področje sipanja svetlobe ter
mikroskopije. Čeprav sta metodi v osnovi samo komplementarni, se je z razvojem
omenjenih detektorjev ter napredkom v zmogljivosti računalnikov stroga ločnica med
njima nekoliko zabrisala, pojavila pa se je množica novih metod, ki osnovni metodi
mikroskopije in sipanja svetlobe združijo. Družino metod, ki se zanašajo na meritev
intenzitete v bližnjem polju in v realnem prostoru, informacijo o sipani svetlobi pa
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izlušči Fourierova analiza, imenujemo digitalna Fourierova mikroskopija (angl. Digi-
tal Fourier Microscopy, DFM). Različne izvedbe DFM so predstavljene v [1]. Ena od
njih je t.i. diferenčna dinamična mikroskopija (angl. Differential Dynamic Micro-
scopy, DDM), ki je bila prvič vpeljana v [2] ter podrobnejše opisana v [3]. Posebnost
te metode je, da lahko od sipalnega vektorja odvisno dinamiko pri majhnih sipalnih
kotih opazujemo že z običajnim mikroskopom, kjer je svetilo običajno nekoherentno,
mikroskop pa opremimo s kamero za zajemanje videoposnetka fluktuacij intenzitete
sipane svetlobe. Z odštevanjem slik in Fourierovo analizo izračunamo slikovno struk-
turno funkcijo v odvisnosti od valovnega vektorja in časovnega zamika, ki tako kot
avtokorelacijska funkcija v primeru DLS poda relaksacijske čase fluktuacij. Metoda
je bila od takrat uporabljena za karakterizacijo najrazličnejših sistemov [4, 5, 6, 7],
med drugim so v [8] DDM uporabili za meritev elastičnih konstant nematičnega
tekočega kristala. Relaksacijski čas v tekočih kristalih je sorazmeren s Kq2, kjer
je K elastična konstanta in q velikost sipalnega vektorja, zato v določenih sistemih
dinamike fluktuacij pri višjih vrednostih q ne moremo izmeriti z običajno kamero.
Za to bi morali uporabiti hitro kamero. Hitre kamere imajo visoko ceno, zaradi
omejenega notranjega spomina pa tudi omejen čas snemanja.
V magistrskem delu je zato kot osrednja tema predstavljena nova metoda, križna
diferenčna dinamična mikroskopija (križna DDM). Pri tej na mikroskopu namesto
ene običajne kamere uporabimo dve, ti pa sta poravnani tako, da opazujeta isti del
vzorca. Z njima zajamemo dve zaporedji slik, s Fourierovo analizo pa izračunamo
križno slikovno strukturno funkcijo v odvisnosti od valovnega vektorja in časovnega
zamika. Če kameri prožimo s primerno naključno shemo, lahko povečamo efektivno
hitrost sistema in hitro dinamiko ovrednotimo tudi pri višjih vrednostih valovnega
vektorja. Delovanje metode smo preverili na nematičnih tekočih kristalih. Te smo
za opazovani sistem izbrali zaradi dobrega kontrasta ter možnosti, da z eno meri-
tvijo in primerno izbiro smeri sipalnih vektorjev v analizi opazujemo različno hitre
fluktuacijske načine.
V poglavju 2 predstavimo teoretično ozadje sipanja svetlobe na termičnih fluktu-
acijah, s poudarkom na nematičnih tekočih kristalih. Osnovni metodi dinamičnega
sipanja svetlobe ter diferenčne dinamične mikroskopije sta kot primera metod za
karakterizacijo sipanja opisani v poglavju 3. V poglavju 4 uvedemo metodo križne
diferenčne dinamične mikroskopije, kjer je opisana primerjava z DDM ter predsta-
vljena naključna shema proženja kamer. V poglavju 5 sledi natančen opis ekspe-
rimenta, s katerim smo opazovali dinamiko nematičnega tekočega kristala in tako
primerjali metodi običajne ter križne DDM. V istem poglavju je opisana tudi sipalna
geometrija, zadnji del pa govori o simulacijah Brownovega gibanja, ki smo jih prav




Sipanje svetlobe na termičnih
fluktuacijah
Sipanje je pojav, ki ga v klasični teoriji opišemo kot odziv snovi na vpadno elek-
tromagnetno valovanje. To v obsevanem volumnu snovi povzroči nihanje nabojev
oz. inducira nihajoč električni dipol, ki posledično seva svetlobo. Celotno sipano
valovanje je nato superpozicija valovanja iz vseh delov obsevanega volumna. Kadar
so ti deli med sabo optično identični oz. imajo enako dielektrično konstanto, se
svetloba sipa le v isti smeri, kot je potovalo vpadno valovanje. V primeru, da se
dielektrična konstanta v vzorcu spreminja, pa amplitude sipane svetlobe iz posame-
znih delov vzorca niso več enake. V tem primeru opazimo sipano svetlobo tudi v
drugih smereh. Sipanje svetlobe si tako razlagamo kot posledico lokalnih fluktuacij
dielektrične konstante. Do slednjih lahko pride zaradi termičnih interakcij v snovi,
molekule se zaradi teh stalno premikajo, obračajo in vibrirajo [9]. Kot primer, v
raztopinah termično gibanje delcev povzroči fluktuacije gostote, direktna posledica
pa so fluktuacije dielektrične konstante. Drugače je v nematičnih tekočih kristalih,
kjer so molekule kristala urejene v preferenčni smeri, lokalno spremembo dielektrične
konstante pa povzroči predvsem odklon molekul od te smeri. Čeprav so fluktuacije
naključen proces in ima intenziteta opazovane sipane svetlobe na detektorju obliko
šuma, so v statistiki tega šuma skrite pomembne informacije o strukturi in dinamiki
opazovanega vzorca, kar s pridom izkoriščamo v eksperimentih.
2.1 Sipano polje
Vpadno valovanje v točki r ob času t lahko v sipalnem eksperimentu opišemo z
ravnim valom:
Ei(r, t) = îEae
i(kir−ωit). (2.1)
Ea je tu amplituda valovanja, ωi frekvenca, î vektor polarizacije in ki valovni vektor
vpadnega valovanja, ki opisuje smer širjenja valovanja. Njegova velikost je 2πn
λ
, kjer
je λ valovna dolžina svetlobe v vakuumu, n pa lomni količnik snovi. Tenzor lokalne
dielektrične konstante v snovi zapišemo kot:
ϵ(r, t) = ϵ̄I + δϵ(r, t), (2.2)
kjer je ϵ̄ povprečna dielektrična konstanta v snovi, δϵ(r, t) tenzor fluktuacije diele-
ktrične konstante in I identiteta. Fluktuacije dielektrične konstante v obsevanem
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volumnu V povzročijo sipanje svetlobe. Sipano polje ES daleč od obsevanega volu-







d3reiqrf̂ · [kf × (kf × (δϵ(r, t) · î))]. (2.3)
Vektor kf je tu valovni vektor sipane svetlobe, vektor f̂ pa vektor analizatorja.
Predpostavimo še, da je sipanje elastično, torej velja ωf = ωi in |ki| = |kf |. Sipalni
vektor q definiramo kot razliko med valovnima vektorjema sipane in vpadne svetlobe:
q = kf − ki. (2.4)
Njegovo velikost lahko izrazimo s kosinusnim izrekom, pri čemer s θ označimo kot








Slika 2.1: Običajna postavitev sipalnega eksperimenta. S poljubno polarizirano
svetlobo osvetljujemo del vzorca z volumnom V . V primeru, da so v vzorcu prisotne
fluktuacije, ki jih opiše valovni vektor q, se svetloba sipa v določen kot θ. Z izbiro
pozicije detektorja, pred katerim je postavljen še analizator, lahko opazujemo sipano
svetlobo pri različnih sipalnih vektorjih q, ki so enaki valovnim vektorjem fluktuacij.
Enačba 2.4 opisuje Braggov pogoj za sipanje v kot θ. Enačbo 2.3 lahko poenosta-










ei(kfR−ωit)δϵif (q, t), (2.7)
kjer je δϵif (q, t) komponenta tenzorja dielektrične fluktuacije vzdolž začetne in
končne polarizacije:




Zaradi naključne narave termičnih fluktuacij ima pri sipalnem eksperimentu opazo-
vani signal na detektorju obliko šuma. Sam po sebi ta še ne pove veliko o dinamiki
v opazovanem vzorcu, zato ga je potrebno primerno statistično izvrednotiti. To
lahko storimo s pomočjo korelacijskih funkcij, ki so merilo za podobnost med dvema
signaloma. Kadar primerjamo dva različna signala, govorimo o križni korelaciji,
če pa zašumljen signal primerjamo z zakasnjeno verzijo samega sebe, pa računamo








Da je ansambelsko povprečenje ⟨...⟩ enako časovnemu povprečenju, velja kadar je
sistem ergodičen in fluktuira okrog termodinamskega ravnovesja. Avtokorelacijska
funkcija ima maksimum pri časovnem zamiku τ = 0, takrat ima velikost ⟨A(0)2⟩,
signal pa je popolnoma koreliran. Ko časovni zamik povečujemo, postane ta v neki
točki veliko večji od karakterističnega časa fluktuacij in korelacija se povsem izgubi.
Vrednost avtokorelacijske funkcije tako pada in za τ → ∞ doseže vrednost ⟨A⟩2. V
mnogih primerih lahko padanje avtokorelacijske funkcije opišemo kar z eksponentno
funkcijo na naslednji način [9]:
⟨A(0)A(τ)⟩ = ⟨A⟩2 + [⟨A2⟩ − ⟨A⟩2]e
−τ
τr , (2.10)
kjer τr predstavlja karakteristični čas upadanja korelacije za nek signal oziroma,
t.i. relaksacijski čas. Še enostavnejši izraz za avtokorelacijsko funkcijo lahko v tem
primeru dobimo, če definiramo δA kot fluktuacijo signala okoli povprečja ⟨A⟩. Z




Na desni strani enačaja je prvi faktor sedaj povezan z amplitudo fluktuacij, ek-
sponent pa ponovno predstavlja padanje avtokorelacijske funkcije s karakterističnim
časom τr. V splošnem oblika padanja ni vedno enostavna eksponentna funkcija, ta
je lahko odvisna od mnogih procesov, ki botrujejo razpadu korelacije.
Enačba 2.7 opisuje sipano polje. Zapišimo sedaj korelacijsko funkcijo sipanega
polja:
⟨E∗S(q, 0)ES(q, τ)⟩ =
k4f |Ea|2
16π2R2ϵ̄2
⟨δϵ∗if (q, 0)δϵif (q, τ)⟩e−iωiτ . (2.12)
Kar takoj opazimo, je, da z meritvijo korelacije sipanega polja posredno merimo ko-
relacijsko funkcijo fluktuacij dielektrične konstante. Iz njene oblike in relaksacijskih
časov pa lahko pridobimo informacijo o strukturi in dinamiki opazovanega sistema.
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2.3 Homodinska in heterodinska detekcija
V eksperimentih z detektorji običajno ne merimo amplitude svetlobe, temveč izme-
rimo njeno intenziteto I(t) ∝ |E(t)|2. Na različne načine lahko z digitalnimi ali
analognimi tehnikami nato izračunamo intenzitetno korelacijsko funkcijo
⟨I(0)I(τ)⟩ = C⟨|E(0)|2|E(τ)|2⟩, (2.13)
kjer je C konstanta. V sipalnem eksperimentu je ta povezana s korelacijsko funkcijo
sipanega polja iz enačbe 2.12, na kakšen način pa je odvisno od načina meritve.
Kadar merimo sipano svetlobo, je lahko polje na detektorju vsota tako statičnega
kot dinamičnega prispevka, kar imenujemo optično mešanje. Celotno polje je tako
superpozicija obeh prispevkov: E(t) = [E0(t) + ED(t)]e−iωit, kjer smo z E0 označili
amplitudo statičnega prispevka, z ED pa amplitudo dinamičnega prispevka. Sipano
polje je torej oblike ES = EDe−iωit. Sedaj lahko definiramo avtokorelacijsko funkcijo
amplitude sipanega polja kot:
G1(τ) = ⟨E∗D(0)ED(τ)⟩ ∝ ⟨δϵ∗if (q, 0)δϵif (q, τ)⟩. (2.14)
Definirajmo še korelacijsko funkcijo intenzitete sipane svetlobe:
G2(τ) = ⟨IS(0)IS(τ)⟩ = ⟨|ED(0)|2|ED(τ)|2⟩. (2.15)
Sipano svetlobo obravnavamo kot vsoto naključnih prispevkov iz med seboj ne-
odvisnih delov vzorca, zato je po centralnem limitnem teoremu ED porazdeljena
Gaussovo. Takrat velja zveza [9]:
G2(τ) = |G1(0)|2 + |G1(τ)|2. (2.16)
Vidimo, da G2 narašča s kvadratom korelacijske funkcije G1. Zvezo med norma-
liziranima oblikama g1 = G1(τ)/G1(0) in g2 = G2(τ)/G2(0) imenujemo Siegertova
relacija in ima obliko
g2(τ) = 1 + |g1(τ)|2. (2.17)
Avtokorelacijska funkcija intenzitete celotnega polja je tako:
⟨I(0)I(τ)⟩ = ⟨|E0(0) + ED(0)|2|E0(τ) + ED(τ)|2⟩. (2.18)
Rezultat množenja intenzitet je vsota 16 členov. Tako statično kot sipano polje
obravnavamo kot statistično neodvisno, torej velja
⟨|E0(t)|2|ED(t)|2⟩ = ⟨|E0(t)|2⟩⟨|ED(t)|2⟩. (2.19)
Ob upoštevanju ⟨|E0(0)|2⟩ = ⟨|E0(t)|2⟩ = I0 dobimo naslednji rezultat:
⟨I(0)I(τ)⟩ = I20 + 2I0ReG1 + 2I0⟨IS⟩+G2. (2.20)
Z izbiro pozicije detektorja je v določenih primerih možno statičen prispevek I0
filtrirati na tak način, da velja I0 = 0. Takrat je izmerjena korelacijska funkcija
⟨I(0)I(τ)⟩ ∼= G2. V tem primeru rečemo, da smo v homodinskem načinu detekcije.
V nasprotnem primeru izvajamo meritve v t.i. heterodinskem režimu. V kolikor
je eksperiment zasnovan tako, da velja |E0(t)| ≫ |ED(t)|, sta zadnja dva člena v
enačbi 2.20 majhna v primerjavi z drugima dvema. V tem primeru avtokorelacija
izmerjene intenzitete ne narašča s kvadratom funkcije G1, temveč kar sorazmerno z
njo, in ima obliko
⟨I(0)I(τ)⟩ ∼= I20 + 2I0ReG1. (2.21)
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2.4 Sipanje v redkih raztopinah
V redkih raztopinah majhnih izotropnih delcev lahko predpostavimo, da med delci
ni interakcij, naključno gibanje delcev pa je Brownovo, torej trajektorije delcev
izgledajo kot naključni sprehod. Fluktuacije koncentracije delcev δc v tem primeru
izračunamo z difuzijsko enačbo
d
dt
δc(r, t) = Dt∇2δc(r, t), (2.22)
kjer je Dt translacijska difuzijska konstanta. Fourierova transformacija difuzijske
enačbe nam poda rešitev za Fourierovo komponento fluktuacij koncentracije:
d
dt
δc(q, t) = −Dtq2δc(q, t), (2.23)
od koder sledi rešitev
δc(q, t) = δc(q, 0)e−Dtq
2t. (2.24)
V redkih raztopinah sipanje ni odvisno od polarizacije, torej je tenzor dielektrične
konstante skalar. Fluktuacije dielektričnosti so tu sorazmerne fluktuacijam koncen-
tracije, zato velja zveza
⟨δϵ∗(q, 0)δϵ(q, τ)⟩ ∝ ⟨δc∗(q, 0)δc(q, τ)⟩ = ⟨|δc(q, 0)|2⟩e−Dtq2t. (2.25)
Z meritvijo korelacijske funkcije sipane intenzitete lahko v redkih raztopinah izotro-
pnih delcev na ta način torej izmerimo translacijsko difuzijsko konstanto. Normirana
avtokorelacijska funkcija g1 ima tu kar obliko eksponentne funkcije e−Dtq
2t. Kadar
se v raztopini nahajajo delci različnih velikosti, je g1 vsota eksponentnih funkcij z
različnimi relaksacijskimi časi.
2.5 Sipanje v nematičnih tekočih kristalih
Bolj zapletena je dinamika v tekočih kristalih. Ti so po svojih lastnostih podobni
tako izotropnim tekočinam kot trdnim kristalom. Tekoči kristal sicer prosto teče,
vendar se v njem zaradi podolgovate oblike molekule urejajo v kristalne strukture.
Še najbližje običajnim tekočinam je nematična faza, kjer molekule tekočega kristala
pozicijsko niso urejene, orientacijsko pa v povprečju vse kažejo v smer enotskega vek-
torja n, ki mu pravimo direktor. Ta lastnost se kaže v anizotropnosti dielektrične
konstante, ki v tem primeru ni več skalar. Pojavi se dvolomnost, nematik pa lahko
obravnavamo kot optično enoosni kristal z optično osjo vzdolž direktorja. Velikost
molekul tekočega kristala je v primerjavi z valovno dolžino vidne svetlobe majhna,
zato v optičnih eksperimentih tekoče kristale obravnavamo s kontinuumsko teorijo,
torej je n = n(r) vektorsko polje. Orientacija direktorja se zaradi različnih vplivov
po vzorcu lahko spreminja. Orientacijski red rušijo vedno prisotne termične fluktu-
acije, na smer direktorja pa lahko zlahka vplivamo tudi z zunanjimi električnimi ali
magnetnimi polji. Z elastičnimi deformacijami povezano prosto energijo zapišemo v







[K11(∇ · n)2 +K22(n · ∇ × n)2 +K33(n×∇× n)2]dV. (2.26)
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Z f je tu označena gostota proste energije, Kii pa so Frankove elastične konstante,
ki opisujejo tri različne deformacije: po vrsti si sledijo pahljača, zasuk in upogib.
Konstante so reda velikosti 10 pN in so po definiciji pozitivne, saj opisujejo sile oz.
navore, ki nastanejo, kadar sistem izmaknemo iz ravnovesne lege. To pomeni, da
je prosta energija minimalna takrat, ko direktorsko polje ni deformirano. Relativno
nizka elastična energija lokalnih deformacij direktorskega polja v kombinaciji z obi-
čajno relativno majhno viskoznostjo tekočih kristalov, ta je običajno samo za red
velikosti večja od viskoznosti vode, privede do velike amplitude termičnih fluktua-
cij. Posledično imajo veliko amplitudo tudi fluktuacije dielektrične konstante, kar v
nematičnih tekočih kristalih povzroči močno sipanje svetlobe, to pa lahko opazimo,
saj so nematiki običajno mlečnega videza.
2.5.1 Amplituda fluktuacij
Termične fluktuacije lahko povzročijo lokalno spremembo smeri direktorja n(r), tega
lahko zapišemo kot vsoto
n(r) = n0(r) + δn(r). (2.27)
Tu predpostavimo, da v kartezičnem koordinatnem sistemu povprečni direktor n0
kaže v smeri z, majhen odmik od povprečne smeri δn pa ima komponenti v pravo-







iqr, i = x, y. (2.28)
Izkaže se, da je koordinatni sistem smiselno zavrteti okrog smeri povprečnega direk-
torja n0 tako, da je novi enotski vektor ê2 vedno pravokoten na sipalni vektor q,
ta pa leži v ravnini, ki ga določata vektorja ê1 in ê3 = n0. V tem koordinatnem
sistemu ima vektor majhnega odmika od povprečne smeri direktorja komponenti v
smereh ê1 in ê2, torej velja δn = δn1ê1+δn2ê2, Frankova prosta energija pa zavzame









Vidimo, da se fluktuacije direktorja za vsak q = q∥n0 + q⊥ê1 razdelijo v dva na-
čina. Za ν = 1 velja, da direktor fluktuira v ravnini (n0, ê1), kar je lahko posledica
pahljače ali upogiba. V načinu ν = 2 direktor fluktuira v smeri ê2, pravokotno na
ravnino (n0, ê1), kar pa je kombinacija zasuka in upogiba. Ker je prosta energija
zapisana v kvadratni obliki lastnih načinov, lahko njihovo amplitudo izračunamo z
ekviparticijskim teoremom, ki pove, da je v termičnem ravnovesju povprečna ener-
gija na prostostno stopnjo enaka kBT/2, kjer je kB Boltzmannova konstanta. Tako






, ν = 1, 2. (2.30)
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Slika 2.2: Kadar s smerjo direktorja n0 in smerjo vektorja q definiramo koordinatni
sistem, kot je prikazan na sliki, lahko glede na smer fluktuacije direktorja pri vsakem
vektorju q ločimo dva fluktuacijska načina. Prvi način (a) je linearna kombinacija
pahljače in upogiba. Valovni vektor čistega upogiba kaže vzdolž osi ê3, valovni
vektor čiste pahljače pa vzdolž smeri ê1. Drugi način (b) je linearna kombinacija
upogibnih ter zasučnih deformacij. Valovni vektor čistega upogiba ponovno kaže
vzdolž osi ê3, valovni vektor čistega zasuka pa vzdolž osi ê1. Za splošen q velja, da
je periodičnost deformacij v smeri valovnega vektorja.
2.5.2 Dinamika fluktuacij
Termičnim fluktuacijam nasprotuje elastični navor, ki povzroči vračanje direktorja
v ravnovesno lego. To upočasnjuje navor viskoznih sil, ki so dovolj velike, da so
fluktuacijski načini vedno kritično dušeni [11]. Pojemanje amplitude fluktuacijskega
načina je zato eksponentne oblike
δnν(q, t) ∝ e−
t
τν (q) , (2.31)











Od q odvisni efektivni viskoznosti ην izrazimo z Leslievimi koeficienti αi (i =
1, 2, 3, 4, 5, 6) kot [10]:
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Velja še γ1 = α3 − α2, ηa = α4/2, ηb = (α2 + α4 + α6)/2 in ηc = (−α2 + α4 + α5)/2,
kjer γ1 predstavlja zasučno viskoznost, ostale tri pa strižne viskoznosti.
2.5.3 Vpliv sipalne geometrije
Da lahko ovrednotimo na tekočem kristalu sipano polje, moramo amplitudo in di-
namiko fluktuacij direktorja povezati še z avtokorelacijsko funkcijo dielektrične kon-
stante. Komponento tenzorja dielektrične konstante povežemo z direktorjem na
naslednji način [10]:
ϵif = ϵ⊥δif + (ϵ∥ − ϵ⊥)ninf , (2.35)
kjer je ϵ⊥ dielektrična konstanta, ki jo čuti polje s polarizacijo pravokotno na di-
rektor in ϵ∥ konstanta v primeru vzporednega vpada, ∆ϵ = ϵ∥ − ϵ⊥ dielektrična
anizotropija, ni in nf komponenti direktorja vzdolž vhodne in izhodne polarizacije,
δif pa Kroneckerejeva delta. Če v zgornjo enačbo kot direktor vstavimo n = n0+δn,
se dielektrična konstanta prav tako razdeli v vsoto povprečne dielektrične konstante
in fluktuacij, kjer imajo slednje obliko
δϵif = ∆ϵ[(f̂ · δn)(n0 · î) + (f̂ · n0)(δn · î)], (2.36)
Če fluktuacije direktorja izrazimo v lastnem koordinatnem sistemu, torej da ponovno
velja δn = δn1ê1 + δn2ê2, lahko fluktuacije dielektrične konstante v recipročnem
prostoru zapišemo kot
δϵif (q, t) = ∆ϵ
∑
ν=1,2
δnν(q, t)(iνf∥ + i∥fν). (2.37)
Tu sta i∥ in f∥ velikosti projekcij vhodne in izhodne polarizacije na smer povprečnega
direktorja n0, iν in fν pa velikosti projekcij polarizacij na lastno os eν . Avtokore-
lacijska funkcija fluktuacij dielektrične konstante je upoštevajoč enačbi 2.30 in 2.37
torej



















pri čemer relaksacijske čase τν poznamo iz enačbe 2.32. To pomeni, da sta v sipalnem
eksperimentu g1 ∝ ⟨δϵ∗if (q, 0)δϵif (q, τ)⟩ in s tem izmerjeni signal odvisna tako od
sipalnega vektorja q, kot od smeri povprečnega direktorja n0 in smeri polarizatorja
ter analizatorja. Vsota (iνf∥+ i∥fν) nam določi izbirna pravila za sipanje, zato lahko






3.1 Dinamično sipanje svetlobe
Dinamično sipanje svetlobe (angl. Dynamic light scattering, DLS) oz. fotonska
korelacijska spektroskopija, je tehnika, pri kateri opazovani vzorec osvetljujemo s
lasersko svetlobo, z detektorjem pa analiziramo na vzorcu sipano svetlobo. Kadar
je vpadni žarek koherentno valovanje, lahko na zaslonu daleč za vzorcem opazimo
karakterističen zrnat vzorec (angl. speckle pattern), ki nastane kot interferenca si-
panih valovanj. Svetle lise nastanejo ob konstruktivni interferenci, temne pa ob
destruktivni. Ob prisotnosti termičnih fluktuacij v vzorcu zrnate lise niso pri miru,
vendar se stalno premikajo. Če takrat za vzorec postavimo detektor in merimo
intenziteto sipane svetlobe, opazimo fluktuacije tudi v intenziteti. Detektor je obi-
čajno postavljen daleč od izvora sipane svetlobe, pod določenim kotom θ. Kadar
je ta postavljen v t.i. daljnem polju, direktno merimo Fourierovo komponento si-
pane svetlobe IS(q, t) v odvisnosti od časa. Z izbiro kota θ lahko prek Braggovega
pogoja izberemo opazovani sipalni vektor q, ki je v tem primeru enak valovnemu
vektorju fluktuacij v vzorcu. Za detektor običajno uporabimo fotopomnoževalko, ta
pa je povezana z avtokorelatorjem, ki izračuna avtokorelacijsko funkcijo intenzitete
sipane svetlobe g2. V homodinskem režimu, kjer je prispevek statičnega sipanja
majhen (kot θ dovolj velik), je ta z avtokorelacijsko funkcijo polja sipane svetlobe
g1 povezana s Siegertovo relacijo iz enačbe 2.17. Iz oblike avtokorelacijske funkcije
g1 lahko izračunamo relaksacijski čas pri posameznem vektorju q. To lahko storimo
pri več kotih, torej pri več vrednostih vektorja q. Kot primer, tipične vrednosti za
velikost sipalnega vektorja so okrog 10−7 m−1, najkrajši relaksacijski časi, ki smo jih
sposobni izmeriti z DLS, pa so reda nanosekund.
V primeru preučevanja Brownovega gibanja okroglih delcev v izotropnih redkih
raztopinah nas običajno zanima translacijska difuzijska konstanta Dt. Takrat je
rezultat meritve graf 1/τr v odvisnosti od q2. Ker vemo, da velja 1/τr = Dtq2,
je graf linearna funkcija, naklon pa nam poda vrednost difuzijske konstante. Ta
je obratno sorazmerna s hidrodinamskim radijem, povezuje ju Einstein-Stokesova
relacija Dt = kBT/6πηR, kjer je η viskoznost, T temperatura, R pa hidrodinamski
radij. Večji delci torej pomenijo manjšo difuzijsko konstanto in tako počasnejše
fluktuacije ter obratno. Tipične vrednosti relaksacijskih časov za delce velikosti 10
nm so reda milisekund. Primer meritve velikosti delcev v raztopini je prikazan na
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sliki 3.1. Opisani princip je osnoven način delovanja DLS sistema.
Dandanes je dinamično sipanje svetlobe kot neinvazivna metoda pomembna ek-
sperimentalna tehnika tako v znanosti kot v industriji. Uporablja se ne samo za
določanje velikosti in oblike delcev, vendar tudi za karakterizacijo dinamike v bolj
kompleksnih vzorcih. To so npr. biološki sistemi, polimeri, geli, tekoči kristali,
nanodelci itd. Izvedba meritev je enostavna, pri analizi pa je potrebno paziti, da
uporabimo primeren model. DLS je primerna tehnika za opazovanje hitrih fluktuacij
pri kotih, večjih od 3− 5 stopinj in zato pri večjih vrednostih sipalnega vektorja, pri
manjših kotih pa močno statično sipanje v smeri naprej meritve oteži.
Slika 3.1: Primer meritve dinamičnega sipanja svetlobe. V tem primeru je bil vzorec
vodna raztopina okroglih polistirenskih delcev velikosti 76.5 nm, avtokorelacijske
funkcije pa so bile posnete pri petih različnih sipalnih kotih. Te so prikazane na
sliki a), kjer točke različnih barv predstavljajo merske podatke, črtkane linije pa
prilagojene nelinearne funkcije. Rezultati prilagajanja so relaksacijski časi τr. Slika
b) predstavlja linearno odvisnost 1/τr od q2. Naklon prilagojene premice nam takrat
pove translacijsko difuzijsko konstanto, na ta način pa lahko izmerimo hidrodinamski
radij opazovanih delcev.
3.2 Diferenčna dinamična mikroskopija
Dinamičnemu sipanju svetlobe zelo podoben eksperiment lahko izvedemo tudi z obi-
čajnim mikroskopom. Metoda, ki na ta način združi mikroskopijo in DLS, se imenuje
diferenčna dinamična mikroskopija ali krajše DDM. Za meritev tu ni potrebna prav
posebna eksperimentalna postavitev, le običajen mikroskop, ki ga lahko najdemo v
marsikaterem laboratoriju. Ta mora biti opremljen s kamero, s katero zajamemo vi-
deoposnetek fluktuacij skozi vzorec prepuščene svetlobe. Ker intenzitete svetlobe ne
opazujemo v daljnem polju oz. direktno v recipročnem prostoru, ampak v bližnjem
polju oz. realnem prostoru, je pristop k analizi malce drugačen od pristopa pri DLS.
3.2.1 Princip delovanja
Fluktuacije dielektrične konstante v vzorcu se na kameri vidijo kot fluktuacije v
vrednostih slikovnih točk na sliki I(x, t). Iz zajetega zaporedja posnetkov želimo
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pridobiti informacijo o sipani svetlobi in izračunati primerne korelacijske funkcije.
Fourierovo transformacijo izmerjene realne slike I(x, t), kjer je x = (x, y) pozicija




Vektor q = (qx, qy), kot bomo videli kasneje, predstavlja projekcijo pravega sipalnega
vektorja, oziroma valovnega vektorja dielektrične fluktuacije, ki ga sedaj označimo
s Q = (qx, qy, qz). Da je temu tako, lahko vidimo z uporabo poenostavljenega opisa
rekonstrukcije slike v mikroskopu. Tenzor dielektrične konstante v vzorcu namreč
lahko razstavimo na Fourierove komponente, ki jih določi valovni vektor fluktuacije
Q. Celotni vzorec tedaj opišemo kot superpozicijo komponent z različnimi valovnimi
vektorji. Privzemimo sedaj, da opazujemo samo del sipane svetlobe, ki se sipa
zgolj v tanki plasti vzorca. Vsaka Fourierova komponenta fluktuacije z valovnim
vektorjem Q = (qx, qy, qz) v primeru vpadnega koherentnega ravnega vala deluje kot
uklonska mrežica, ki povzroči sipanje svetlobe v kot θ = 2arcsin(q/2ki) glede na




y velikost dvodimenzionalne projekcije
valovnega vektorja Q. Sipano svetlobo zajamemo v daljnem polju z mikroskopskim
objektivom. Maksimalni kot θmaks, pod katerim lahko svetloba vstopi v objektiv, je
določena z numerično aperturo objektiva NA. Za objektivom v ravnini slike nastane
realna slika, ki je preslikana in povečana slika iz bližnjega polja, razumemo pa jo kot
interferenco med direktno prepuščenim ter uklonjenim valovanjem. V ravnini slike
so Fourierove komponente intenzitete enake Fourierovim komponentam intenzitete
v vzorcu, ob upoštevanju povečav, pri čemer k dani komponenti q prispeva sipana
svetloba s sipalnim vektorjem Q. V primeru koherentne osvetlitve je globinska
ostrina velika, zato k intenziteti na detektorju prispevajo delna valovanja, sipana iz
vseh plasti vzorca, ki so znotraj globinske ostrine mikroskopa. Nastanek slike na
mikroskopu je prikazan na sliki 3.2.
V običajnih mikroskopih se za osvetlitev uporabljajo nekoherentna svetila. Po-
likromatsko in razsežno svetilo lahko obravnavamo kot nekoherentno superpozicijo
ravnih valov E =
∑
iEi, ki potujejo pod različnimi koti in imajo različno valovno
dolžino. Ker intenziteto vpadnega valovanja z detektorjem merimo v določenem ča-
sovnem intervalu, ki ga določi čas osvetlitve, je izmerjena slika na detektorju I(x, t)
rezultat integracije po času. Takrat je slika, ki jo vidimo na detektorju, nekoherentna
vsota prispevkov posameznih ravnih valov I =
∑
i |Ei|2. Zato ponovno velja, da je
Fourierova komponenta na sliki vzorca je enaka Fourierovi komponenti v vzorcu, ne
glede na valovno dolžino in prostorsko koherenco. Zaradi končne numerične aperture
osvetlitve pri osvetljevanju z nekohorentnim izvorom je globinska ostrina majhna.
K intenziteti svetlobe na detektorju I(q, t) pri dani Fourierovi komponenti q > 0
tako prispevajo le delna valovanja, sipana v tanki plasti znotraj globinske ostrine.
Slike ostalih delnih valovanj, sipanih izven globinske ostrine, so razmazane, in zato
nosijo zgolj informacijo o povprečni intenziteti sipane svetlobe, torej vplivajo zgolj
na komponento pri q = 0.
Za razliko od tradicionalnega sipalnega eksperimenta, kjer intenziteto sipane
svetlobe preučujemo direktno v recipročnem prostoru in pri sipalnem vektorju Q, v
DDM informacijo o intenziteti sipane svetlobe torej pridobimo s Fourierovo analizo
realne slike, ki jo iz bližnjega polja na detektor preslikamo z mikroskopskim objek-
tivom. Zaradi tega k intenziteti I(q, t) pri valovnemu vektorju q v resnici prispeva
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vsa sipana svetloba, ki ima komponento sipalnega vektorja Q v ravnini vzorca enako
q. Sipalni vektor je lahko v splošnem iz ravnine vzorca tudi izmaknjen: Q = (q, qz),
kjer je qz komponenta vektorja pravokotno na ravnino vzorca. Izmerjena intenziteta
je tako povprečena vrednost prispevkov sipane svetlobe pri sipalnih vektorjih, ki
imajo lahko različne komponente qz. Ti so posledica končne spektralne širine sve-
tlobe, torej porazdelitve po velikostih valovnih vektorjev vpadne in sipane svetlobe
ki in kf , kot tudi porazdelitve po smereh valovnih vektorjev, kot je to prikazano na
sliki 3.2. V primeru, da je numerična apertura kondenzorske leče majhna ter širina
spektra svetila majhna v primerjavi s centralno valovno dolžino, torej ∆λ ≪ λ,
lahko v približku majhnih sipalnih kotov θ privzamemo, da velja Q ≈ q, kar je
pokazano v [3]. Fourierova transformacija realne slike je takrat kljub nekoherentni
in polikromatski svetlobi dobra reprezentacija sipane svetlobe.
Slika 3.2: Nastanek slike na mikroskopu je prikazan na sliki a). Porazdelitev dielek-
trične konstante v vzorcu lahko razdelimo na posamezne Fourierove komponente, ki
jih opiše valovni vektor Q, ta ima projekcijo na ravnino vzorca q. Posamezna kom-
ponenta na vpadno svetlobo deluje kot uklonska mrežica. Sliko fluktuacij iz bližnjega
polja z mikroskopskim objektivom prenesemo v ravnino slike na detektorju. Tam
so Fourierove komponente intenzitete enake Fourierovim komponentam v vzorcu, ne
glede nekoherentnost svetila. Maksimalen kot, pod katerim lahko sipana svetloba
vstopi v objektiv je omejena z numerično aperturo objektiva. K intenziteti I(q, t)
pri določenem valovnem vektorju q prispeva vsa sipana svetloba, katere sipalni vek-
tor Q ima projekcijo na ravnino vzorca enako q. Na sliki b) je prikazan primer
različnih valovnih dolžin vpadne svetlobe, na sliki c) pa primer različnega vpadnega
kota.
Zrnat vzorec, ki nastane s Fourierovo transformacijo, najhitreje prikažemo s si-
mulacijo Brownovega gibanja sferičnih delcev. Sestavimo lahko zaporedje slik, kjer
delce predstavljajo svetle pike. Če svetle pike na zaporednih posnetkih prestavljamo
24
3.2. Diferenčna dinamična mikroskopija
Slika 3.3: Slika iz simulacije Brownovih delcev, kjer te predstavljajo svetle pike, s pri-
padajočo Fourierovo transformacijo, ki ima podobo zrnatega vzorca. Če opazujemo
zaporedje več slik, vidimo, da amplitude slikovnih točk na Fourierovi transformaciji
pri velikih vrednostih vektorja q v času fluktuirajo hitreje kot amplitude slikovnih
točk blizu centra.
v naključno smer, lahko s tem simuliramo Brownovo gibanje. Natančneje so si-
mulacije opisane v poglavju 5. Če tak videoposnetek Fourierovo transformiramo,
je rezultat I(q, t), ki ima podobo zrnatega vzorca, kot je prikazano na sliki 3.3.
Vsaka slikovna točka znotraj I(q, t) ob nekem času predstavlja delež določene Fou-
rierove komponente v originalnem videoposnetku. Če podrobno opazujemo Fourie-
rovo transformacijo s časom, vidimo da amplitude komponent pri večjih vrednostih q
fluktuirajo hitreje, pri manjših vrednostih pa počasneje. Vrednosti pri q = 0 predsta-
vljajo povprečno vrednost. Dinamika opazovanega sistema je skrita v povprečnem
življenjskem času posameznih komponent. Ponovno lahko iskano dinamiko ovredno-
timo s primerjanjem signala z zakasnjeno verzijo samega sebe, tako da izračunamo
bodisi avtokorelacijsko funkcijo bodisi strukturno funkcijo. V našem primeru smo
računali slikovno strukturno funkcijo D(q, t), ki jo dobimo, če odštejemo vsak možen
par Fourierovo transformiranih slik I(q, t), od tu ime diferenčna dinamična mikro-
skopija. Rezultat je toliko množic odštetih slik, kot je možnih časovnih zamikov ∆t
med dvema slikama. Vsako množico odštetih slik na koncu še povprečimo. Formalno
bi slikovno strukturno funkcijo zapisali kot povprečni kvadrat absolutne vrednosti
Fourierove transformacije odštetih slik:
D(q,∆t) = ⟨|I(q, t0 +∆t)− I(q, t0)|2⟩t0 . (3.2)
Povprečenje je po vseh statistično neodvisnih realizacijah signala, v ergodičnih sis-






število slik 100000 je možnih okrog 5 milijonov parov, kar pomeni, da mora biti me-
toda izračuna strukturne funkcije za hitro analizo dobro optimizirana. Strukturna
funkcija je z avtokorelacijsko funkcijo povezana na naslednji način:
D(q,∆t) = ⟨|I(q, t0+∆t)|2⟩t0+⟨|I(q, t0)|2⟩t0−2Re(⟨I∗(q, t0)I(q, t0+∆t)⟩t0). (3.3)
V zadnjem členu vsote prepoznamo intenzitetno avtokorelacijsko funkcijo. Do in-
formacije o dinamiki lahko pridemo ekvivalentno tako z direktnim izračunom avto-
korelacijske funkcije, kot z izračunom strukturne funkcije.
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Meritve na običajnem mikroskopu potekajo v heterodinskem režimu, saj v iz-
merjeni intenziteti prevladuje direktno prepuščena svetloba. Na tem mestu lahko
zato ponovimo iste predpostavke kot v poglavju 2.3 o heterodinski detekciji, kjer
je izmerjena amplituda vsota statičnega dela E0, ki se s časom ne spreminja, in di-
namičnega sipanega dela ED(t). Izmerjena intenziteta na detektorju je zato I(t) =
|[E0 + ED(t)]e−iωit|2, kar velja za primer, ko vzorec osvetljujemo s koherentnim
ravnim valom. V nasprotnem primeru je izmerjena intenziteta nekoherentna vsota
prispevkov ravnih valov z različnimi valovnimi vektorji. Zaradi enostavnosti se lahko
za izračun slikovne strukturne funkcije omejimo na primer, ko vzorec osvetljujemo
z enojnim koheretnim ravnim valom. Intenziteta na detektorju je torej
I(x, t) = |E0|2 + E0E∗D(x, t) + E∗0ED(x, t), (3.4)
kjer smo kot v poglavju 2.3 predpostavili, da je člen |ED(t)|2 majhen. V ravnini
detektorja lahko dinamični in statični del razvijemo po ravnih valovih z valovnimi
vektorji k kot ED(x, t) =
∑
kAk(t)e
ikx, statični del pa je konstanten in enak E0,
torej ima samo komponento pri k = 0. Če slednja dva izraza vstavimo v enačbo
3.4 in kot v enačbi 3.1 napravimo Fourierovo transformacijo izmerjene intenzitete,
dobimo:
I(q, t) = |E0|2δ(q) + E0A∗−q(t) + E∗0Aq(t), (3.5)
kjer velja Aq(t) =
∑
kAk(t)δ(q − k) in A−q(t) =
∑
k Ak(t)δ(q + k), z δ pa smo
označili delta funkcijo. Sedaj lahko za q > 0 izračunamo slikovno strukturno funkcijo
kot:
D(q,∆t) = ⟨|E0A∗−q(t0) + E∗0Aq(t0)− E0A∗−q(t0 +∆t)− E∗0Aq(t0 +∆t)|2⟩
= 4|E0|2⟨|Aq|2⟩ − 4|E0|2Re⟨A∗q(t0)Aq(t0 +∆t)⟩
= 4I0⟨ID(q)⟩ − 4I0ReG1(q,∆t)
= 4I0⟨ID(q)⟩[1− Re g1(q,∆t)].
(3.6)
Če prvo vrstico v enačbi 3.6 zapišemo kot produkt, je rezultat množenja vsota 16
členov, podobno kot v poglavju 2.3. Od teh je neničelnih 8, ti pa se seštejejo na
zapisan način. Pri tem smo upoštevali enakosti |E0|2 = I0 ter |Aq|2 = ID(q), ena-
kovrednost koeficientov Aq in A−q ter ergodičnost sistema, torej da so fluktuacije
statistično enakovredne pri različnih t0. V kolikor bi namesto slikovne strukturne
funkcije direktno izračunali slikovno avtokorelacijsko funkcijo, bi dobili rezultat, ki
je ekvivalenten rezultatu za avtokorelacijsko funkcijo v primeru heterodinske detek-
cije iz enačbe 2.21. Funkcija g1 je tu ponovno normirana avtokorelacijska funkcija
amplitude sipane svetlobe oz. amplitude dinamičnega dela, ki je padajoča funkcija
časovnega zamika. Slikovna strukturna funkcija D(q,∆t) je zato naraščajoča funk-
cija časovnega zamika, ta narašča od 0 do 4I0⟨ID(q)⟩. Z g lahko označimo realni del
normirane avtokorelacijske funkcije amplitude sipane svetlobe kot g = Re g1. Nasta-
vek za obliko slikovne strukturne funkcije, ki jo prilagajamo izmerjenim podatkom
je tako
D(q,∆t) = A(q)[1− g(q,∆t)] +B(q), (3.7)
ki je primeren za časovne zamike ∆t > 0. Pri časovnem zamiku ∆t = 0 je razlika
slik ∆I(q, 0) = 0, torej je tudi slikovna strukturna funkcija D(q, 0) = 0. Ker ta
točka ne vsebuje nobene informacije, je ne upoštevamo pri prilagajanju nastavka
podatkom. S parametrom B(q) upoštevamo prispevek šuma kamere, parameter
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A(q) pa je povezan s sipalnimi lastnostmi vzorca, lastnostmi mikroskopa in svetila.
Natančno je A(q) kot funkcija parametrov mikroskopa ovrednotena v [3]. V analizi
lahko dodatna parametra obravnavamo kot prosta in ju predhodno ne rabimo po-
znati. Rezultat prilagajanja zgornje enačbe podatkom so vsi parametri, ki opišejo
spreminjanje slikovne avtokorelacijske funkcije pri posameznem vektorju q, kadar
je njena oblika eksponentna funkcija, je to relaksacijski čas. Vpeljimo še normirano
obliko slikovne strukturne funkcije kot:
d(q,∆t) = 1− g(q,∆t). (3.8)
V primeru izotropnega vzorca, na primer redke raztopine okroglih delcev, je slikovna
strukturna funkcija D(q,∆t) ob izbranem času ∆t rotacijsko simetrična v reciproč-
nem prostoru, kot na sliki 3.4. Takrat lahko za zmanjšanje razmerja signal-šum iz-





Rezultat je D(q,∆t), kjer so podatki pri vsaki vrednosti q povprečeni po krožnici, ki
jo q določa. V primeru anizotropnega vzorca, na primer tekočega kristala, slikovna
strukturna funkcija D(q,∆t) ob izbranem času ∆t nima rotacijske simetrije, kar
pomeni, da povprečenja po celotni krožnici ne moremo izvesti. Analizo je potrebno
omejiti v izbrano smer vektorja q = (qx, qy) in povprečiti zgolj v okolici izbrane
smeri.
Slika 3.4: Primer normirane slikovne strukturne funkcije d(q,∆t) iz analize simu-
liranih Brownovih delcev pri treh naraščajočih časovnih zamikih. Ta je rotacijsko
simetrična, zato lahko za izboljšanje razmerja signal-šum vrednosti pri enakem q
povprečimo.
3.2.2 Prednosti in slabosti metode
Diferenčna dinamična mikroskopija se je v zadnjem desetletju izkazala kot široko
uporabna metoda za preučevanje dinamike mehke snovi. Med drugim je bila upora-
bljena za študij agregacije koloidov [5], dinamike bakterij in celic [12], anizotropnih
koloidov [7], tekočih kristalov [8] in drugih sistemov, rezultati pa so primerljivi s
tradicionalnimi metodami sipanja svetlobe. Metoda je združljiva z različnimi načini
mikroskopije, meritve so bile opravljene že s faznokontrastnim [6, 13], konfokalnim
[4] in fluorescentnim mikroskopom [14], prav tako v temnem polju [15].
Glavna prednost je gotovo enostavnost eksperimentalne postavitve in meritve.
Z DDM pridobimo informacijo o slikovni strukturni funkciji pri več sipalnih vek-
torjih naenkrat in detektorja ni potrebno premikati za izbiro željenega kota. Ker z
meritvijo pridobimo tako videoposnetek v realnem prostoru kot njegovo Fourierovo
transformacijo, je DDM možno združiti tudi s sledenjem posameznih delcev, če so
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ti dovolj veliki, da so vidni na videoposnetku. V splošnem so za meritev delci lahko
manjši kot je valovna dolžina vpadne svetlobe, torej lahko z DDM opazujemo dina-
miko delcev, ki imajo velikost pod uklonsko limito mikroskopa. Vseeno ti ne smejo
biti premajhni, saj manjši delci sipajo manj, kar pa v heterodinskem mešanem na-
činu zmanjša optični kontrast in kvaliteto signala. Tipična velikost delcev, ki smo
jih sposobni ovrednotiti z DDM, je nekaj 10 nm in več. Manjši optični kontrast
lahko omilimo s povečanjem bitne globine zajemanja videoposnetka, kar delno iz-
boljša meritve kadar je signal šibek, vendar omejitev ostane. Še dodatno omejitev
metodi prinese končna numerična apertura uporabljenega objektiva. Ker obstaja
mejna vrednost kota, pod katerim svetloba lahko še vstopi v objektiv, lahko sli-
kovno strukturno funkcijo izmerimo samo do določene vrednosti valovnega vektorja.
Če je NA numerična apertura, potem mejno vrednost valovnega vektorja ocenimo
kot qmaks ≈ kiNA.
Kot zadnjo pomanjkljivost izpostavimo, da sta hitrost zajema videoposnetka in s
tem območje merjenja slikovne strukturne funkcije omejena z maksimalno frekvenco,
s katero lahko zajema kamera. Običajne kamere so zmožne zajema pri polni ločlji-
vosti nekje okrog 100 Hz. Najmanjši časovni zamik med dvema slikama δt v slikovni
strukturni funkciji je takrat 10−2 s. Če so relaksacijski časi za določene vrednosti
sipalnega vektorja krajši kot 10−2 s, jih pod to mejo ne moremo izmeriti. Zaradi
navedenih razlogov je diferenčna dinamična mikroskopija primerna metoda za pre-
učevanje počasne dinamike mehke snovi pri majhnih kotih in majhnih vrednostih
sipalnega vektorja. Tipične vrednosti sipalnega vektorja so pri DDM za red veliko-
sti manjše kot pri dinamičnem sipanju svetlobe, torej Q ≈ 106 m−1. V tem smislu
sta diferenčna dinamična mikroskopija in dinamično sipanje svetlobe komplemen-
tarni metodi, z uporabo obeh pa smo zmožni izmeriti relaksacijske čase v širokem
področju sipalnih vektorjev.
3.2.3 Spektralno uhajanje v DDM
Spektralno uhajanje je pojav, do katerega pride kadar Fourierovo transformacijo
napravimo na končnem in neperiodičnem naboru podatkov. V Fourierovi transfor-
maciji takrat dobimo od nič različne vrednosti tudi pri frekvencah, ki jih merjeni
signal ne vsebuje, od tu sledi ime uhajanje. En tak primer je recimo merjenje signala
oblike sin(ωt) na končnem intervalu. Če je dolžina intervala večkratnik periode,
imamo na začetku in koncu signala enako vrednost, signal pa je periodičen. Kadar
sta konca signala tako povezana, ima Fourierova transformacija špico le pri frekvenci
ω. Če je dolžina intervala drugačna od periode pa sta konca signala nepovezana in
signala ne moremo obravnavati kot periodičnega. V Fourierovi transformaciji se ta-
krat pojavijo komponente pri visokih frekvencah. Celotni spekter se zato nekoliko
razmaže, kot da energija uhaja od originalne frekvence proti višjim. Pojav spektral-
nega uhajanja se lahko zmanjša z uporabo okenskih funkcij. Z množenjem signala s
primerno okensko funkcijo, ki ji amplituda proti robovom pada proti nič, lahko si-
gnal prisilimo v periodičnost. Takrat je Fourierova transformacija bolj točen prikaz
dejanskega merjenega spektra.
V primeru diferenčne dinamične mikroskopije se spektralno uhajanje kaže pri
visokih vrednostih sipalnega vektorja q. Najlažje je spektralno uhajanje opazovati
na simulaciji videoposnetka, ki vsebuje samo nekaj delcev. Vsakič ko se delec med
naključnim premikanjem približa robu okvirja, opazimo v Fourierovi transformaciji
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spektralno uhajanje k višjim vrednostim q. Kadar isti videoposnetek predhodno
pomnožimo z okensko funkcijo, pa pojav ni opazen. V analizah se uporabljajo raz-
lične oblike okenskih funkcij. Ena izmed možnih oblik (t.i. Blackman), je prikazana
na sliki 3.5. V realnem eksperimentu spektralno uhajanje pokvari obliko slikovne
korelacijske funkcije tako, da so izmerjeni relaksacijski časi pri visokih q daljši kot
bi morali biti. Z okensko funkcijo ta problem uspešno rešimo in povečamo razpon
merljivih vrednosti sipalnega vektorja, kar je bilo pokazano tudi v [16].
Slika 3.5: Vpliv množenja z okensko funkcijo na Fourierovo transformacijo slike, pri-
kazan na simuliranem videoposnetku Brownovega gibanja okroglih delcev. Kadar se
delci približajo robu slike, se pojavi neperiodičnost v signalu, ta pa povzroči spek-
tralno uhajanje v Fourierovi transformaciji k višjim vrednostim q (slika a). Množenje
slik z okensko funkcijo to težavo odpravi, saj vrednosti na sliki proti robovom padejo
na 0.
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Obstajajo sistemi, kjer je optični kontrast fluktuacij dovolj velik tudi kadar so te
zelo hitre. Tak primer so raztopine fluorescentnih delcev, kjer so delci lahko tudi
veliko manjši kot delci, ki bi jih še lahko izmerili z običajno diferenčno dinamično
mikroskopijo. Še en primer so nematični tekoči kristali, v katerih se svetloba na
termičnih fluktuacijah močno sipa. Tu so lahko relaksacijski časi v določenih geo-
metrijah tudi krajši od milisekunde. Tako kratkih relaksacijskih časov ne moremo
izmeriti s kamero, ki zmore zajemati videoposnetke s frekvenco 100 ali pa 1000 Hz.
Za uspešno DDM meritev na takšnih vzorcih bi potrebovali hitro kamero, sposobno
maksimalne frekvence zajemanja tudi 10 kHz ali več. Cena hitrih kamer je visoka,
obenem pa se z njihovo uporabo srečamo še s težavo velikega pretoka podatkov. Ta
je pogosto prevelik za sprotno shranjevanje ali obdelovanje, hitra napolnitev vgra-
jenega pomnilnika pa onemogoči dolgotrajno merjenje. Problem končne frekvence
zajemanja lahko delno obidemo s shemo zajemanja, kjer spreminjamo čas osvetlitve,
kot so to naredili v [17]. Celotna meritev v tem primeru traja veliko časa, saj je
potrebno za vsak čas osvetlitve pridobiti zadostno število podatkov, vmesni čas med
zajemanjem pa mora biti dovolj dolg, da slike niso korelirane.
Za premostitev ovir, kot sta omejena frekvenca zajemanja in visok pretok po-
datkov, smo v [18] predstavili novo metodo in jo poimenovali križna diferenčna
dinamična mikroskopija oz. križna DDM (angl. Cross-differential dynamic micro-
scopy oz. c-DDM). Namesto ene same kamere pri tej metodi uporabimo dve enaki
običajni kameri, z delilnikom žarkov in sistemom za poravnavo pa poskrbimo, da
je slika opazovanega vzorca na obeh enaka. Če kameri prožimo ob različnih časih,
pridobimo dva različna nabora podatkov, s tem pa dosežemo, da najmanjši časovni
zamik δt med dvema zaporednima slikama ni več odvisen od maksimalne frekvence
zajemanja na eni kameri. Najmanjši zamik δt, ki določi efektivno frekvenco meritve
je tako lahko poljubno majhen, vse dokler lahko zagotovimo natančno proženje in je
čas osvetlitve dobro definiran. S primerno shemo proženja in križno analizo zajetih
podatkov lahko zato dosežemo efektivno frekvenco zajemanja, ki je primerljiva me-
ritvi s hitro kamero, obenem pa ohranimo nizek povprečen pretok podatkov. Slednje
zmanjša porabo spomina in omogoči sprotno obdelavo zajetih meritev. Za razliko od
DDM, kjer kot rezultat izračuna slikovne strukturne funkcije pridobimo informacijo
o avtokorelacijskih funkcijah, pri križni DDM delamo z dvema naboroma podatkov.
To pomeni, da jih v analizi križno koreliramo z izračunom križne slikovne strukturne
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funkcije, od koder tudi izhaja ime metode.
4.1 Križna slikovna strukturna funkcija
Namesto slikovne strukturne funkcije D(q,∆t) s križno diferenčno dinamično mi-
kroskopijo računamo križno strukturno slikovno funkcijo
Dk(q,∆t) = ⟨|I2(q, t2)− I1(q, t1)|2⟩. (4.1)
Tu sta I1(q, t1) in I2(q, t2) Fourierovo transformirani sliki iz prve in druge kamere,
t1 in t2 časa zajema slik na prvi in drugi kameri, časovni zamik pa je enak ∆t =
|t2 − t1|. Razlike Fourierovo transformiranih slik so povprečene pri vsaki od možnih
pojavitev časovnega zamika ∆t. Kadar sta uporabljeni kameri identični, imata enake
nastavitve zajemanja slik in si delita enak optični sistem, obenem pa sta poravnani
tako, da opazujeta enako področje vzorca, se Fourierovi transformaciji zajetih slik
razlikujeta le za šum kamere. Fourierova transformacija zajete slike na posamezni
kameri je torej Ii(q, ti) = I(q, ti) + Ni(q, ti), kjer zadnji člen predstavlja šum. Ob
teh pogojih je nastavek za križno strukturno funkcijo ponovno oblike
Dk(q,∆t) = A(q)[1− g(q,∆t)] +B(q), (4.2)
kjer velja B(q) = ⟨2|N(q, t)|⟩, če upoštevamo da imata obe kameri spektralno iden-
tičen šum. Normalizirano križno korelacijsko funkcijo smo ponovno označili z g in
velja g = Re g1. Pomembna razlika z običajno DDM, ki nastane z računanjem križne
slikovne strukturne funkcije je, da je ta neničelna tudi ob časovnem zamiku ∆t = 0,
tam je namreč proporcionalna členu B(q). Točke ∆t = 0 ne smemo upoštevati
pri običajni DDM meritvi, tokrat pa ta skriva informacijo o šumu na kameri in jo
pri prilagajanju zgornjega nastavka lahko upoštevamo. Lastnost se izkaže kot pred-
vsem uporabna kadar opazujemo vzorce s hitro dinamiko, kjer korelacijska funkcija
g(q,∆t) pade v le nekaj točkah. Dodatna točka pri časovnem zamiku ∆t = 0 tako
omogoči boljšo oceno za B(q), kar ima za posledico tudi natančnejšo oceno za rela-
ksacijski čas korelacijske funkcije. V primerjavi z ekvivalentno meritvijo z običajno
DDM je to pomembna prednost opisane metode.
Do sedaj smo privzeli, da je eksperimentalni sistem idealen in je statični prispe-
vek na obeh kamerah enak. Medtem ko se z odštevanjem slik pri običajni DDM
konstantni statični prispevek izniči, to ne velja za križno DDM. Ta se lahko zaradi
različnih vplivov razlikuje od prve do druge kamere, največkrat je to zaradi priso-
tnosti delcev prahu na senzorju kamere. Takrat se povprečne vrednosti slikovnih
točk na slikah iz obeh kamer lahko razlikujejo. Če zapišemo intenziteto na kameri z
indeksom i = 1, 2 kot vsoto statičnega povprečnega prispevka Si(q, t), dinamičnega
prispevka sipanja Fi(q, t) in šuma kamere kot
Ii(q, t) = Si(q, t) + Fi(q, t) +Ni(q, ti), (4.3)
potem v B(q) v križni slikovni strukturni funkciji pridobimo nov člen, in sicer je
B(q) enak
B(q) = |S2(q)− S1(q)|2 + ⟨|N1(q, t)|2⟩+ ⟨|N2(q, t)|2⟩. (4.4)
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Prvi člen na desni strani enačbe je enak Fourierovi transformaciji kvadrata povprečne
razlike med slikama:
|⟨I2(q, t)− I1(q, t)⟩|2 = |S2(q)− S1(q)|2. (4.5)
Člen je lahko ob prisotnosti prašnih delcev in drugih statičnih prispevkov velik in ga
je potrebno ob analizi ustrezno upoštevati. Ker ga lahko po zgornji enačbi enostavno
izračunamo, ga lahko po končanem izračunu slikovne strukturne funkcije enostavno
odštejemo od rezultata. Pojavitev člena lahko tudi popolnoma preprečimo, če še
pred izračunom slikovne strukturne funkcije od zaporedja Fourierovo transformira-
nih slik odštejemo povprečno sliko ⟨I2(q, t)⟩. Ker je povprečje fluktuacij in šuma na
kameri enako 0, je povprečna slika enaka kar Si(q).
Zaradi optičnih izgub na delilniku žarkov in zrcalu, s katerima razdelimo pot
svetlobe do dveh kamer, se lahko intenziteta signala na kamerah rahlo razlikuje. Da
zagotovimo pravilen izračun križne slikovne strukturne funkcije, je pomembno po-
skrbeti, da sta intenziteti sipanega signala Fi(q, t) na obeh kamerah enaki. To lahko
storimo z množenjem enega od signalov s primernim faktorjem. Stranski produkt
takšnega množenja je, da povprečni kvadrat amplitud šumov na obeh kamerah ni
več enak: ⟨|N1(q, t)|2⟩ ̸= ⟨|N2(q, t)|2⟩. Posledica je povečan nivo šuma v faktorju
B(q), kar pa ne spremeni odvisnosti križne slikovne strukturne funkcije od sipalnega
vektorja q in časovnega zamika ∆t.
4.2 Proženje kamer
Efektivna frekvenca zajemanja je v diferenčni dinamični mikroskopiji določena z
najkrajšim časom med dvema zaporednima slikama δt. Za običajen DDM eksperi-
ment, kjer uporabimo eno kamero, velja, da je ta obratno sorazmeren s frekvenco
zajemanja: δt = 1/ν0. V primeru, da zmore kamera zajemati slike z maksimalno
frekvenco 100 Hz, je najmanjši zamik enak 10 ms. Vsak nadaljnji večji zamik ∆t
v slikovni strukturni funkciji je večkratnik najmanjšega zamika. Posebnost križne
diferenčne dinamične mikroskopije je v tem, da z uporabo dveh primerno proženih
kamer najmanjši časovni zamik δt poljubno zmanjšamo. Ta je lahko tudi s kamero,
ki zmore zajemati s frekvenco 100 Hz, na primer 0.1 ms, kar bi pomenilo efektivno
frekvenco zajema ν = 10 kHz. Najmanjši možni zamik, ki ga lahko dosežemo na ta
način je omejen samo z natančnostjo proženja in stabilnostjo časa osvetlitve. Da se
znebimo nevarnosti koreliranega šuma v križni slikovni strukturni funkciji in poskr-
bimo za dobro stabilnost prilaganja podatkov je pomembno, da je število odštetih
Fourierovih slik I2(q, t2) − I1(q, t1) za vsakega od časovnih zamikov ∆t = |t2 − t1|
približno enako. Z drugimi besedami, statistika točk v križni slikovni strukturni
funkciji Dk(q,∆t) mora biti enaka, prav tako njihova napaka. Idealno je, če je stati-
stika točk v križni slikovni strukturni funkciji primerljiva s statistiko, ki bi jo dobili s
hitro kamero in običajno DDM meritvijo. Frekvenca zajemanja na posamezni kameri
ne more preseči maksimalne vrednosti, Dk(q,∆t) pa merimo do poljubno kratkih
časovnih zamikov. To pomeni, da se za primerljivo statistiko, kot direktna posledica
zmanjšanja pretoka podatkov, čas celotne c-DDM meritve nekoliko podaljša. Dobra
stran počasnejše meritve pa je, da lahko podatke obdelujemo sproti. Enakomerno
statistiko v križni slikovni strukturni funkciji dosežemo z naključnim proženjem, ena
od možnih shem je prikazana na sliki 4.1. V prikazani shemi sta časa zajema i-te
33
Poglavje 4. Križna diferenčna dinamična mikroskopija
Slika 4.1: Primer sheme naključnega proženja kamer za parameter n = 4. Povprečna
frekvenca zajemanja na eni kameri je tu ν = 1/t0, efektivna frekvenca zajemanja
pa 8ν. Naključni časi proženja, označeni z modrimi krogi, so naključno izbrani
izmed dovoljenih časov, označenih s sivimi krogi. S takim načinom naključnega
proženja lahko najmanjši časovni zamik med dvema zaporednima slikama poljubno
zmanjšamo.
















kjer velja n ≥ 2, z ν smo označili povprečno frekvenco, 1/δt = ν = 2nν pa je efek-
tivna frekvenca zajemanja. Funkcija randint(n) vrne naključno naravno število iz
polodprtega intervala [0, n). Enakomerno naraščajočim časom i/ν prištevamo še na-
ključni večkratnik minimalnega časovnega zamika δt. Ta je definiran prek parametra
n, s katerim tako določimo ločljivost časovnemu zamiku ∆t. Polodprti interval [0, n)
in deljenje z 2 poskrbita, da dve zaporedni sliki na isti kameri nikoli nista bližje sku-
paj kot je polovica povprečnega razmaka med dvema zaporednima slikama. Torej,
če je maksimalna frekvenca kamere 1000 Hz, kar ustreza časovnemu razmaku 1 ms,
moramo za parameter ν nastaviti največ polovico tega, kar je 500 Hz. Le takrat
dve zaporedni sliki iz iste kamere ne bosta nikoli bližje skupaj kot 1 ms. Z opisano
shemo dosežemo enako število zajetih slik na obeh kamerah in enako število odštetih
Fourierovih slik pri vseh časih ∆t, razen pri času 0. Če posnamemo videoposnetek,
sestavljen iz N slik, potem pri časovnem zamiku 0 povprečimo približno N/2n raz-
lik Fourierovih slik, torej se časovni zamik 0 pojavi v N/2n primerih, pri časovnih
zamikih ∆t > 0 pa jih povprečimo približno N/n. Število pojavitev posameznih
časovnih zamikov v tej shemi sledi Poissonovi porazdelitvi, torej je število pojavitev
N/n±
√
N/n povsod, razen pri zamiku 0. Točka 0 v križni slikovni strukturni funk-
ciji ima večjo statistično napako kot ostale, saj je rezultat povprečenja na dvakrat
manj podatkih. Statistiko lahko izravnamo s tem, da priredimo čas proženja na







, če rand() > 1/2n
t1, nasprotno
, (4.7)
kjer rand() vrne naključno realno število v intervalu [0, 1). S tem z verjetnostjo
1/2n čas t2 prisilno nastavimo na t1, statistiko točke pri časovnem zamiku 0 pa s
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tem izboljšamo, saj se ta v tem primeru enako kot drugi povprečno pojavi v N/n
primerih. Če na tak način posežemo v naključno shemo časov proženja, se delno
pokvari enakomerna porazdelitev števila pojavitev pri različnih časovnih zamikih.
Število pojavitev postane odvisna od časovnega zamika ∆t, vendar še vedno oscilira
okrog povprečja N/n, kot je prikazano na sliki 4.2. Kadar je minimalni časovni
zamik δt veliko manjši od povprečnega časovnega razmaka med dvema slikama na
eni kameri, torej velja δt ≪ 1/ν, amplituda omenjenih oscilacij ni velika in te ne
predstavljajo ovire za analizo. Skozi meritve se je izkazalo, da sta za natančen izra-
čun relaksacijskih časov pri velikih vrednostih sipalnega vektorja nadvse pomembna
enakomerna statistika pri majhnih časovnih zamikih in upoštevanje točke 0. Poraz-
delitev na sliki 4.2 je prikazana za parametre n = 20, ν = 200 Hz, N = 105, ki so
bili uporabljeni tudi v meritvah. Povprečno število pojavitev določenega časovnega
zamika za navedene parametre je 5000. Sklepamo lahko, da moramo za zagotovitev
ekvivalentne statistike s križno DDM posneti natanko za faktor n več slik, kot bi jih
posneli z običajno DDM in hitro kamero.
Slika 4.2: Število pojavitev časovnih zamikov ∆t za osnovno in prirejeno naključno
shemo. Osnovno shemo opisuje enačba 4.6, kjer vidimo da je število pojavitev
časovnega zamika ∆t = 0 dvakrat manjše kot pri drugih časih. V prirejeni naključni
shemi zato čase druge kamere z verjetnostjo 1/2n nastavimo na čas prve kamere in
povečamo statistiko pri ∆t = 0, kar povzroči majhne oscilacije v številu pojavitev.
Porazdelitev je prikazana za parametre n = 20, ν = 200 Hz, N = 105, ki so bili
uporabljeni tudi v meritvah.
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Za testiranje nove metode smo sestavili optični mikroskop, opremljen z delilnikom
žarkov in dvema kamerama. Kot opazovani sistem smo izbrali nematične tekoče
kristale. Ker ti močno sipajo svetlobo, je optični kontrast tudi hitrih fluktuacij
dovolj dober za opazovanje na mikroskopu. Poleg tega lahko z izbiro orientacije
direktorja, smeri polarizatorjev in smerjo sipalnega vektorja, izbranega v analizi,
ločeno opazujemo različne fluktuacijske načine. V primerni geometriji lahko zato
z eno meritvijo naenkrat opazujemo tako počasno kot hitro dinamiko. Rezultate
meritev s križno DDM smo primerjali z meritvijo z običajno DDM na eni od dveh
kamer. Kameri v eksperimentu običajno nista popolnoma poravnani. Lahko sta za-
maknjeni, zavrteni, nimata enake povečave ali sta opazovani ravnini nagnjeni druga
glede na drugo. Zaradi tega nas je zanimal tudi vpliv neporavnanosti na izračun
križne slikovne strukturne funkcije, na tak način smo preverili robustnost metode v
neidealnih pogojih. Ker na voljo nismo imeli hitre kamere, križne DDM nismo mogli
primerjati s popolnoma ekvivalentno meritvijo z običajno DDM, zato smo metodi
nazadnje primerjali še z analizo simuliranega Brownovega gibanja sferičnih delcev.
5.1 Eksperimentalna postavitev
Fotografija sestavljenega mikroskopa je prikazana na sliki 5.1, shema eksperimenta
pa je vidna na sliki 5.2. Za svetlobni izvor smo uporabili zeleno LED diodo proizva-
jalca Thorlabs z vrhom spektra pri 565 nm in močjo 880 mW. Enakomerno osvetlitev
vzorca smo dosegli s t.i. Köhlerjevo osvetlitvijo. Pri tem načinu osvetlitve svetilu
sledijo kolektorska leča, kolektorska zaslonka, kondenzorska zaslonka in kondenzor-
ska leča. Leči sta postavljeni tako, da kolektorska leča svetilo preslika v goriščno
ravnino kondenzorske leče. Posledično je vzorec osvetljen z vzporednimi žarki, ki
se na detektorju vidijo kot homogeno osvetljeno ozadje. S kolektorsko zaslonko se
uravnava kolikšen del vzorca je osvetljen, s kondenzorsko zaslonko pa jakost osve-
tlitve. Pri nastavitvi osvetlitve je najprej potrebno izostriti vzorec. Nato se zapre
kolektorsko zaslonko in premika kondenzorsko lečo vzdolž optične osi mikroskopa
dokler nista izostrena hkrati vzorec in kolektorska zaslonka. Pazimo, da so vsi op-
tični elementi čimbolj poravnani. Kolektorsko zaslonko toliko odpremo, da je na
zaslonu oz. v okularju ne vidimo več. Nazadnje preverimo, da slika svetila nastane
v goriščni ravnini kondenzorske leče, kjer je tudi zaslonka, in po potrebi nastavimo
svetilo ali kolektorsko lečo.
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Slika 5.1: Fotografija sestavljenega optičnega mikroskopa. Za zajem slik sta na voljo
dve kameri, proženi z zunanjim TTL signalom. S sistemom poravnavanja poskrbimo,
da ti opazujeta natanko enak del vzorca. Na ta način lahko poljubno zmanjšamo ča-
sovni zamik δt med dvema zaporednima slikama in s tem močno povečamo efektivno
hitrost zajemanja podatkov.
Slika 5.2: Shema postavitve eksperimenta. S Köhlerjevo osvetlitvijo poskrbimo da
je vzorec osvetljen enakomerno. Z delilnikom žarkov in zrcalom razdelimo optično
pot tako, da sliko vzorca opazujemo z obema kamerama hkrati. V mikroskop sta
vstavljena polarizator in analizator svetlobe. Prva kamera je premična vzdolž osi z
in vrtljiva okrog osi z, druga kamera pa je premična v smereh pravokotno na smer
z, kjer smo z z označili optično os mikroskopa.
Za potrebe meritev smo v mikroskop vstavili polarizator in analizator na vrtlji-
vih rotatorjih. Uporabili smo za polarizacijsko mikroskopijo namenjen akromatični
objektiv proizvajalca Nikon z 20× povečavo in numerično aperturo NA = 0.4. Ta
določi maksimalno merljivo velikost valovnega vektorja kot qmaks = kiNA = 4.45
µm−1, od tu sledi q2maks ≈ 20 µm−2. Za objektiv smo postavili polprepustni delilnik
žarkov, ki je odbijal in prepuščal v razmerju 50/50, ter premično kovinsko zrcalo.
S tem smo razdelili sliko vzorca in jo hkrati pripeljali do dveh kamer. Isti učinek
bi lahko dosegli tudi brez zrcala, vendar nam je premično zrcalo omogočilo lažjo
poravnavo opazovanega območja. Uporaba zrcala je sicer povzročila večje optične
izgube v eni od dveh vej, kar se je pokazalo v manjši prepuščeni svetlobi, zato je
bilo potrebno zajete podatke normalizirati na intenziteto.
Kot detektorja smo uporabili dve identični monokromatski kameri proizvajalca
FLIR, tipa Blackfly, s CMOS senzorjema Sony IMX287, ločljivosti 720×540 slikovnih
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točk in dimenzijo slikovne točke na detektorju 6.9 µm. Za pravilnost izračuna križne
slikovne strukturne funkcije je bilo pomembno, da sta kameri medsebojno ustrezno
poravnani. Prva kamera je bila zato premična vzdolž optične osi mikroskopa ter
vrtljiva okrog le-te. Tako smo lahko natančno usklajevali rotacijo in povečavo oz.
optično pot. Druga od obeh kamer je bila premična v smereh, pravokotnih na
optično os mikroskopa, s čimer smo nastavili primerno translacijo. Na ta način smo
lahko zelo natančno poravnali sliki vzorca na obeh kamerah in hkrati preučili vplive
neporavnanosti kamer na slikovno strukturno funkcijo. Pri poravnavanju smo si pred
vsako meritvijo pomagali z opazovanjem mikroskopskega kalibracijskega merila. Z
majhnimi premiki smo kameri poravnali tako, da sta se sliki merila iz obeh kamer
odšteli v homogeno sliko, kot je prikazana na sliki 5.4. Kalibracijsko merilo smo
uporabili tudi za določitev posamezni slikovni točki pripadajočo velikost, od koder
smo izračunali tudi velikost slikovne točke v Fourierovi transformaciji slike. Za
velikost slikovne točke na realni sliki smo tako določili vrednost drealni = 0.317 µm,
za velikost slikovne točke na Fourierovi transformaciji slike pa dFT = 2π/mdrealni =
0.039 µm−1, kjer je m = 512 velikost izbranega območja v slikovnih točkah. Obe
kameri sta bili proženi z zunanjim TTL signalom. To bi lahko storili s funkcijskim
generatorjem, vendar smo zaradi lažjega programiranja uporabili mikrokontroler
Arduino Uno ATmega328P. Ta je kamerama pošiljal naključne pulze, kot jih opisuje
prirejena naključna shema (enačbi 4.6 in 4.7).
5.2 Potek meritev
Meritve smo opravili na nematičnem tekočem kristalu. Za vse meritve smo upora-
bili isti vzorec, testno celico debeline 20 µm, napolnjeno s tekočekristalno mešanico
E7 proizvajalca Merck. Meritve so bile opravljene pri sobni temperaturi. Vzorec
je bil vstavljen v mikroskopsko držalo tako, da so bili orientacija direktorja in oba
polarizatorja v mikroskopu poravnani v isti smeri, vertikalno glede na sliko vzorca.
Mikroskopsko držalo je bilo premično v treh smereh, tako v smeri optične osi mikro-
skopa, kot v smereh pravokotno nanjo. Tako smo lahko izbrali za meritve primeren
del vzorca in izostrili vzorec tako, da so bile fluktuacije čim bolj izrazite. Za izo-
stritev smo snemali vzorec in v živo opazovali Fourierovo transformacijo zaporedja
realnih slik. Kadar sta kameri izostreni v ravnini vzorca, je zaradi nematskih fluk-
tuacij opazen močan signal v Fourierovi transformaciji videoposnetka (slika 5.3).
Najprej smo posneli zaporedja slik z naključnim proženjem dveh kamer. Pri vsaki
od meritev smo z obema kamerama zajeli zaporedje 105 slik s povprečno frekvenco
200 Hz. To pomeni, da je za vsako od meritev celotni zajem trajal 8, 3 minute.
Majhen pretok podatkov nam je v eksperimentu omogočil direktni zapis podatkov
na trdi disk računalnika. Najmanjši zamik med dvema zaporednima slikama iz ene
in druge kamere smo nastavili na 125 µs, kar ustreza maksimalni efektivni frekvenci
slikanja 8 kHz. Velikost slik v videoposnetku smo omejili na 512×512 slikovnih točk.
Čas osvetlitve za posamezno sliko je bil 30 µs, analogno-digitalna pretvorba pa je bil
nastavljena na 10-bitni način. Čas osvetlitve mora biti vsaj nekajkrat manjši, kot
je najmanjši časovni zamik med dvema slikama, v našem primeru je bil manjši za
faktor 4. Pri istih nastavitvah kamer smo z eno od njih posneli tudi zaporedje 104
slik vzorca s konstantno frekvenco 400 Hz, ki je bila hkrati tudi maksimalna možna
frekvenca za navedene parametre. Po zajemu smo za vsakega od videoposnetkov
izračunali povprečno ozadje in ga odšteli od vseh slik v videoposnetku. Pred raču-
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Slika 5.3: Nastavitev gorišča. Gorišče nastavimo z opazovanjem Fourierove transfor-
macije realnega videoposnetka v živo. Vzorec je izostren takrat, kadar v Fourierovi
transformaciji opazimo močan signal tudi pri velikih vrednostih q. Sliki prikazujeta
majhen del zajetega vzorca ter pripadajočo Fourierovo transformacijo celotne realne
slike. Na sliki a) vzorec ni izostren, na sliki b) pa je, kar opazimo v močnem signalu
do vrednosti qmax. Vrednost qmax oz. rob svetlega območja sovpada z maksimalno
vrednostjo, ki jo še lahko opazujemo zaradi končne numerične aperture NA = 0.4.
nanjem Fourierove transformacije slik smo te pomnožili z okensko funkcijo. Zatem je
sledil izračun slikovnih strukturnih funkcij, ki smo jih analizirali v odvisnosti od ča-
sovnega zamika ∆t in valovnega vektorja q. Iz zaporedij slik z naključnim proženjem
smo izračunali križno slikovno strukturno funkcijo, iz zaporedja slik s konstantnim
zajemanjem pa običajno slikovno strukturno funkcijo.
Slika 5.4: Razlika slik kalibracijskega merila za različne poravnanosti kamer. V
primeru a) sta kameri poravnani in se sliki odštejeta v homogeno sliko, slika b)
prikazuje različno optično pot, kar povzroči drugačno povečavo, v primeru c) pa sta
kameri medsebojno zavrteni. Kalibracijsko merilo smo uporabili tudi za določitev
velikosti slikovne točke drealni = 0.317 µm, celotno opazovano območje je torej široko
162 µm.
Vpliv neporavnanosti kamer na križno slikovno strukturno funkcijo smo preverili
z namernim zamikanjem kamer iz poravnane lege. To smo storili za primer zavrte-
nih kamer in primer različne povečave, kjer sta bili optični poti do kamer različno
dolgi. Opazovali smo tudi učinek uporabe okenske funkcije na vpliv neporavnanosti.
Opazili smo, da so v eksperimentih običajno osrednje slikovne točke na slikah bolje
poravnane kot slikovne točke na robovih. Zato nas je zanimalo, ali lahko z okensko





V polidisperznih izotropnih redkih raztopinah je amplitudna korelacijska funkcija g1
linearna kombinacija eksponentnih funkcij z različnimi relaksacijskimi časi. Podobno
je v primeru tekočih kristalov, kjer je g1 ∝ ⟨δϵ∗if (q, 0)δϵif (q,∆t)⟩ vsota prispevkov
različnih fluktuacijskih načinov, ki jih opisuje enačba 2.38. Amplituda in relaksa-
cijski čas posameznega načina sta odvisna od izbire smeri polarizatorjev, direktorja
in smeri izbranega valovnega vektorja q = (qx, qy). Spomnimo, da k izmerjeni in-
tenziteti pri določenem q prispeva sipana svetloba s sipalnimi vektorji Q, ki imajo
projekcijo na ravnino vzorca enako q. Kadar opazujemo sipanje pri majhnih kotih,
vektorji Q ne ležijo daleč iz ravnine vzorca, zato privzamemo q ≈ Q. Smer lahko
izberemo v analizi slikovne strukturne funkcije. S pravilno kombinacijo navedenih
parametrov lahko izničimo prispevke določenih fluktuacijskih načinov tako da ima
g obliko eksponentne funkcije.
V našem eksperimentu smo uporabili geometrijo prikazano na sliki 5.5. V tej geo-
metriji so smeri vektorjev polarizatorja i, povprečnega direktorja n0 in analizatorja f
vzporedne in ležijo v navpični ravnini, pravokotni na ravnino vzorca. Glede na sliko
vzorca, je direktor orientiran v navpični smeri. V opisani geometriji lahko z analizo
bodisi v direktorju vzporedni bodisi v direktorju pravokotni smeri sipalnega vektorja
ločeno opazujemo upogibni način iz fluktuacijskega načina ν = 1 (pahljača-upogib)
ter sučni način iz fluktuacijskega načina ν = 2 (zasuk-upogib).
Na sliki 5.5b je prikazana shema za opazovanje upogiba iz fluktuacijskega načina
ν = 1 (pahljača-upogib). Kadar v analizi izberemo smer vektorja q v smeri direk-
torja, torej v vzporedni navpični smeri, opazujemo projekcije vektorjev Q, ki ležijo
v navpični ravnini, pravokotni na ravnino vzorca. Ta koordinatni sistem lastnih osi
določi tako, da zmeraj velja (i2f∥ + i∥f2) = 0, tudi kadar vpadni žarek vpada pod
kotom θ. Izbirna pravila v primeru, da opazujemo valovni vektor q vzporedno s
smerjo direktorja, izločijo fluktuacijski način ν = 2 (zasuk-upogib), opazovana di-
namika pa je posledica načina ν = 1 (pahljača-upogib). Ker ima valovni vektor q
samo navpično vzporedno komponento, velja še q = (0, q∥), torej je komponenta
q⊥ = 0. Če upoštevamo enačbo 2.38 ugotovimo, da je tedaj opažena dinamika v
resnici posledica upogiba. Za primer q∥ ≫ q⊥ se poenostavi tudi izraz za efektivno
viskoznost iz enačbe 2.33, takrat je ta enaka




Potrebno je omeniti, da pri majhnih q∥ postane pomemben tudi vpliv končne debe-
line vzorca, ki vpliva na viskoznost [19]. Da lahko zapišemo amplitudno korelacijsko
funkcijo Gupogib1 , moramo izračunati še člen (i1f∥ + i∥f1). Iskani člen najlažje izraču-
namo za primer pravokotnega vpada, takrat so i1 = 0, i⊥ = 1 in f1 = sin θ. Velja
torej:
(i1f∥ + i∥f1)




kjer je n efektivni lomni količnik in ki = 2πλi . Sedaj lahko uporabimo enačbo 2.38, s














Slika 5.5: Sipalna geometrija za opazovanje fluktuacij upogiba in zasuka. V tej
geometriji so direktor in polarizatorji vzporedni ter ležijo v navpični ravnini, kakor
je prikazano na sliki a). Amplitudo signala posameznega fluktuacijskega načina
določi izbirno pravilo (iνf∥ + i∥fν), ν = 1, 2, ter izbira vektorja q v analizi. Če
v analizi izberemo vektorje q v navpični smeri, opazujemo sipalne vektorje Q iz
navpične ravnine. Takrat je dinamika posledica izključno upogiba, ker sta vektorja
polarizacij zmeraj pravokotna na os ê2 (slika b). Z analizo v direktorju pravokotni
smeri opazujemo vektorje Q iz horizontalne ravnine. V primeru majhnih kotov so
ti blizu ravnine vzorca, takrat je mnogo večja amplituda zasuka. K signalu v tem
primeru prispevajo samo žarki, ki v vzorec vstopajo pod kotom α (slika c), saj je
drugače amplituda po izbirnih pravilih za oba načina enaka 0. Slika c) je prikazana
za primer, ko leži Q blizu presečišču horizontalne ravnine in ravnine vzorca.
kjer velja enakost q = q∥, od tu naprej pa sledi






Podoben razmislek lahko napravimo za opazovanje fluktuacij gibalnega načina
zasuka, kjer analiza poteka v horizontalni smeri, pravokotni na direktor. Takrat
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opazujemo projekcije na direktor pravokotnih vektorjev Q, ki ležijo v horizontalni
ravnini. Os ê1 sedaj vsakič kaže v smeri vektorja Q. Ob pravokotnem vpadu žarkov
so ničelne vse projekcije i1, i2, f1, f2 = 0, zato je prispevek pravokotnih žarkov k
dinamičnemu signalu ničeln. Signal tu dobimo kot posledica žarkov, ki v vzorec
vstopijo pod kotom α glede na horizontalno ravnino, kot je prikazano na sliki 5.5.
V približku majhnih kotov predpostavimo, da smeri vektorjev Q kažejo približno
v ravnini vzorca. Takrat je amplituda fluktuacijskega načina zasuk-upogib mnogo
večja kot amplituda načina pahljača-upogib, torej velja (i2f∥+i∥f2) ≫ (i1f∥+i∥f1) ≈
0. Ker ima tokrat valovni vektor q samo komponento v pravokotni smeri, torej
q = (q⊥, 0), lahko s takšno meritvijo opazujemo samo fluktuacije zasuka. Čisti
zasuk vidimo za vektorje Q, ki ležijo točno v ravnini vzorca, pravokotno na direktor.
Takrat v isti smeri kaže os ê1. Ocenimo sedaj velikost člena (i2f∥ + i∥f2). V tem
primeru zapišemo
(i2f∥ + i∥f2) = sinα cosα(1 + cos θ) ≈ 2α, (5.5)
kjer smo predpostavili da sta kota α in θ majhna. Amplituda signala je torej večja za
žarke, ki vstopajo pod kotom. Izraz za viskoznost se v primeru q⊥ ≫ q∥ poenostavi
v:
ηzasuk = γ1, (5.6)
kjer γ1 torej prestavlja rotacijsko viskoznost. Z upoštevanjem zgornjih rezultatov









normirana oblika pa je enaka








5.4 Simulacije Brownovega gibanja
Za demonstracijo delovanja običajne DDM in križne DDM smo tekom preizkuša-
nja metod večkrat analizirali simulirane videoposnetke Brownovega gibanja sferič-
nih delcev. S simulacijo namreč zlahka generiramo videoposnetke poljubno hitrih
neodvisnih delcev s trajektorijami naključnih sprehodov, analogen posnetku redke
raztopine izotropnih delcev, kot bi jih videli na mikroskopu. Nasprotno od posnet-
kov pravih vzorcev, so tu delci zagotovo strogo monodisperzni, kontrast fluktuacij
pa je vedno idealen, ne glede na hitrost.
Obravnavajmo difuzijo Brownovega delca v eni dimenziji. Po teoriji Brownovega
gibanja je rešitev difuzijske enačbe Gaussove oblike in opisuje verjetnostno porazde-
litev odmika x od začetne lege ob času t. Povprečna vrednost odmika od izhodišča
⟨x⟩ je ob vsakem času enaka 0, saj se delec z enako verjetnostjo premika v levo in
v desno. Neničelna pa je varianca oz. pričakovana vrednost kvadrata odmika od
povprečne lege, ta je sorazmerna s časom in enaka
σ2x = ⟨x2⟩ = 2Dt, (5.9)
kjer je D difuzijska konstanta. Od tu lahko napovemo, da delec ob času t v povprečju
najdemo na razdalji σx =
√
2Dt od izhodišča.
Simulacijo posnetka Brownovega gibanja delcev lahko sestavimo na naslednji na-
čin. Za vsakega od Nd delcev izžrebamo par naključnih začetnih koordinat (x0, y0),
vsako od njih iz intervala [0, 1), ti določata pozicijo delca na začetni sliki. Končni
videoposnetek sestavlja N število slik, časovni zamik med njimi pa označimo s para-
metrom δt. Pozicijo posameznega delca (xi, yi) na vsaki naslednji sliki izračunamo
kot:
xi = xi−1 + ξ
√
δt randn(), i = 1, 2, ..., N − 1, (5.10)
ter enako za yi, kjer je randn() naključno število, porazdeljeno po standardni nor-
malni porazdelitvi N(x) = (2π)−1 exp(−x2/2). Naključno število je potrebno po-
množiti še s faktorjem ξ
√
δt, ki ga v simulaciji lahko spreminjamo in je analogen
standardnemu odklonu σx =
√
2Dt. S parametrom ξ torej uravnavamo hitrost difu-
zije delcev, s parametrom δt pa hitrost vzorčenja. Vsak delec na slikah predstavimo
kakor svetlo slikovno točko, katere vrednost iz 0 nastavimo na 1. Izračunane na-
ključne koordinate posameznega delca (xi, yi) zato prevedemo na koordinate pripa-
dajoče slikovne točke na slikah. Če privzamemo da so slike v videoposnetku velikosti
m ×m, potem koordinate svetle slikovne točke na sliki z indeksom i zapišemo kot
Xi = mxi ter Yi = myi. Rezultat je videoposnetek iz N slik, kjer Nd svetlih slikovnih
točk, ki predstavljajo Brownove delce, s časom naključno potuje v okvirju velikosti
m × m. Da poskrbimo, da delci ne zapustijo območja slike jih vsakič, ko bi z na-
ključnim premikom zašli predaleč izven okvirja, zrcalno prestavimo na drugo stran
slike, kjer nadaljujejo naključno pot. Tako število delcev na sliki ostaja konstantno.
V izračunu slikovne strukturne funkcije se izkaže, da tak videoposnetek ni pri-
meren za obravnavo. Če delce predstavimo s kvadratno slikovno točko, se njegovo
težišče premika diskretno, kar se pozna kot navidezno hitrejša dinamika, kot jo pri-
čakujemo. V pravem optičnem sistemu se podoba točkovnega izvora razmaže, na
kakšen način pa opiše funkcija razširitve točke (angl. Point spread function oz. PSF),
ki je lastnost optičnega sistema. Da v simuliranem videoposnetku torej dosežemo
bolj realno podobo Brownovih delcev, katerih težišče se giblje zvezno, je potrebno
slike preoblikovati z upoštevanjem funkcije razširitve točke. V našem primeru smo
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privzeli, da je ta Gaussove oblike. Slikovne točke v okolici vsakega svetle slikovne
točke s koordinatami (Xi, Yi) na zaporednih slikah smo zato nastavili na vrednost:
I(X, Y ) = I0 exp[−
(X −Xi)2 + (Y − Yi)2
2σ2
], (5.11)
kjer σ definira širino gaussove funkcije, I0 pa svetlost delca. To smo storili za vse
slikovne točke, ki so od (Xi, Yi) stran največ za 3σ. Rezultat je prikazan na sliki 5.6.
Velja še omeniti, da kadar se dva delca znajdeta na isti lokaciji, se njuni intenziteti
seštejeta. Na tak način torej generiramo videoposnetek Brownovega gibanja, ki je
podoben videoposnetku, kot bi ga posneli na mikroskopu, če bi bil kontrast fluktuacij
idealen.
Slika 5.6: Slika iz simuliranega videoposnetka Brownovega gibanja delcev s pripa-
dajočo trajektorijo naključnega sprehoda enega od delcev. Parametri simulacije so







6.1 Križna DDM s poravnanimi kamerami in pri-
merjava z običajno DDM
Na sliki 6.1 je prikazana normirana križna slikovna strukturna funkcija dk(q,∆t)
iz meritve tekočekristalne mešanice E7 s poravnanimi kamerami pri treh različnih
časovnih zamikih. Izračunane anizotropne slikovne strukturne funkcije zaradi ani-
zotropnosti vzorca niso bile rotacijsko simetrične, zato smo jih analizirali v dveh
izbranih smereh vektorja q, tako v primeru križne kot običajne DDM. Odvisnost
slikovne strukturne funkcije od časa nam je pri navpičnih vektorjih q podala infor-
macijo o relaksacijskih časih upogibnih deformacij, v horizontalni smeri pa informa-
cijo o relaksacijskih časih zasučnih deformacij. Za izboljšanje razmerja signal-šum
smo namesto analize v strogo navpični ali strogo horizontalni ravnini podatke pri
določeni vrednosti q povprečili v ozkem območju, 5 stopinj okoli izbrane smeri, kot
Slika 6.1: Normirana križna slikovna strukturna funkcija dk(q,∆t) pri treh različnih
časovnih zamikih na območju velikosti q od −3 do 3 µm−1. Ta je rezultat meritve
nematičnega tekočega kristala E7 s poravnanimi kamerami. Na skrajno levi sliki
sta z modro in rdečo barvo prikazani območji povprečevanja po vektorjih q za eno
in drugo sipalno geometrijo, torej za opazovanje upogibnih in zasučnih deformacij.
Črna barva na slikah predstavlja dinamični signal, tega je več pri krajših časovnih
zamikih in manjših vrednostih q. Iz anizotropne oblike slikovne strukturne funkcije
sklepamo, da so relaksacijski časi upogibnih deformacij krajši kot relaksacijski časi
zasučnih deformacij. Svetle pike v sredini slik so posledica odštetega statičnega
prispevka in normalizacije.
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je prikazano na sliki 6.1. Na tak način sicer dovolimo, da se v opazovano dinamiko
vmešajo tudi drugi fluktuacijski načini, vendar je amplituda teh pri majhnih odmi-
kih zanemarljiva. Na isti sliki vidimo, kako se slikovna strukturna funkcija spreminja
s časovnim zamikom. Vrednost pri določenem q s časovnim zamikom narašča proti
1. Dinamični signal je na slikah predstavljen s črno barvo, vidimo da je pri majh-
nih časovnih zamikih prisoten na širokem območju vektorjev q. S povečevanjem
časovnega zamika hitre fluktuacije pri velikih vrednostih q v povprečju relaksirajo
in dinamični signal opazimo samo pri majhnih vrednostih q. Iz razpotegnjene oblike
slikovne strukturne funkcije lahko sklepamo še, da lahko fluktuacijam upogiba pri-
pišemo krajše relaksacijske čase kot fluktuacijam zasuka. Svetlo območje v sredini
slik je posledica odštevanja slik v algoritmu izračuna slikovne strukturne funkcije in
predstavlja odšteti statični signal pri q = 0. Tekom normalizacije sredinske točke
pridobijo vrednost 1.
Slika 6.2: Odvisnost normirane slikovne strukturne funkcije od časovnega zamika.
V prvi vrsti (a in b) sta rezultata križne DDM, v spodnji vrsti (c in d) pa rezultata
običajne DDM. Levi stolpec predstavlja meritev hitrejših fluktuacij upogiba, desni
pa meritev počasnejših fluktuacij zasuka. Točke različnih barv predstavljajo različne
velikosti valovnega vektorja q, katerim so prilagojene nelinearne funkcije. Vidimo,
da lahko s križno DDM slikovno strukturno funkcijo izračunamo na širšem obmo-
čju časovnih zamikov, minimalni časovni zamik je manjši za faktor 20. Posledično
lahko nelinearne funkcije prilagajamo tudi pri visokih vrednostih q. Razlika med
metodama se najbolj vidi pri meritvi hitrih fluktuacij (a in c).
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DDM
Normirane in povprečene slikovne strukturne funkcije v odvisnosti od časovnega
zamika pri nekaj velikostih valovnega vektorja vektorja q so izrisane na sliki 6.2.
Prikazane so tako za križno DDM (a in b), kot za običajno DDM (c in d). V levem
stolpcu je analiza narejena v navpični smeri, torej predstavlja fluktuacije upogiba
(a in c), rezultati v desnem stolpcu pa predstavljajo fluktuacije zasuka (b in d).
Vidimo, da lahko z uporabo dveh kamer in križne DDM močno povečamo razpon
časovnih zamikov, pri katerih lahko izračunamo točke slikovne strukturne funkcije.
Pri običajni DDM je najmanjši časovni zamik določen s frekvenco zajemanja kamere,
ta je bila v našem primeru 400 Hz, torej je najmanjši časovni zamik 2, 5 ms. V križni
DDM smo ta zamik nastavili na 125 µs, ki je manjši za faktor 20 in je ekvivalenten
efektivni frekvenci zajemanja 8000 Hz. Najmanjši časovni zamik bi bil lahko tudi
še krajši, vendar bi morali za zagotovitev ekvivalentne statistike meritev izvajati
dlje. Krajši bi moral biti takrat tudi čas osvetlitve na kamerah, torej bi morali
za uspešno meritev uporabiti močnejši svetlobni izvor. Dodatne točke pri majhnih
časovnih zamikih nam omogočijo, da lahko v primeru hitre dinamike relaksacijske
čase s križno DDM izluščimo tudi pri visokih vrednostih q. Točka pri časovnem
zamiku 0 zaradi logaritemske skale ni narisana. Pri prilagajanju funkcij to točko
upoštevamo le v primeru križne DDM, saj se pri običajni DDM informacija o šumu
tam izniči pri odštevanju slik, zato ta še dodatno pripomore k zmožnosti za dobro
oceno relaksacijskih časov.
Rezultate nelinearnega prilagajanja enačbe 4.2 merskim podatkom, to so ka-
rakteristični relaksacijski časi τr, smo narisali na graf 1/τr v odvisnosti od q2 in
opazovali odmik od linearne odvisnosti, ki jo napove teorija. Pridobljeni relaksa-
cijski časi za obe metodi ter za oba fluktuacijska načina so prikazani na sliki 6.3.
Meritev fluktuacij upogiba predstavlja slika 6.3a, meritev fluktuacij zasuka pa 6.3b.
Slika 6.3: Odvisnost relaksacijskih časov od q2 za fluktuacije upogiba (a) ter zasuka
(b), pridobljenih z metodami križne in običajne DDM. Relaksacijski časi fluktuacij
upogiba so za red velikosti krajši od relaksacijskih časov fluktuacij zasuka. Običajna
DDM je omejena s končno hitrostjo zajemanja, ta je bila v našem primeru 400 Hz,
kar onemogoči opazovanje hitrih fluktuacij pri visokih vrednostih q, kar je razvidno
iz slike a). S križno DDM smo s povprečno frekvenco zajemanja 200 Hz dosegli
efektivno frekvenco zajemanja 8000 Hz, kar bistveno poveča razpon vrednosti q, pri
katerih je odvisnost relaksacijskih časov linearna. Manjša razlika med metodama je
v primeru počasne dinamike (b), kjer sta metodi ekvivalentni do q2 ≈ 15 µm−2.
49
Poglavje 6. Rezultati in diskusija
Takoj lahko ponovno opazimo, da je dinamika slednjih počasnejša kar za velikostni
red, kar pomeni da je viskoelastično razmerje K22/γ1 za velikostni red manjše od
razmerja K33/ηupogib. V primeru počasne dinamike se rezultati obeh metod ne raz-
likujejo bistveno, metodi sta ekvivalentni in linearno odvisnost na širokem območju
vrednosti q vidimo v obeh primerih. Večja razlika je vidna na sliki 6.3a, kjer se
pokaže omejitev končne frekvence zajemanja pri običajni DDM. Točke v primeru
običajne DDM sledijo linearni odvisnosti le do vrednosti 1/τr ≈ 600 Hz, ki je le
malo večja od frekvence zajemanja 400 Hz. Medtem imajo točke iz meritve s križno
DDM obliko linearne funkcije do vrednosti efektivne frekvence zajemanja 8000 Hz.
Višje se tudi v tem primeru dobro definirana linearnost izgubi. V primeru hitre
dinamike v vzorcu ima torej uporaba dveh kamer in križne DDM očitno prednost
pred običajno DDM s počasno kamero.
6.2 Vpliv neporavnanih kamer
V eksperimentu nas je zanimal tudi vpliv neporavnanosti kamer na izračun križne
strukturne slikovne funkcije Dk. V procesu poravnavanja kamer se je izkazalo, da
je najlažje poravnati osrednje slikovne točke na opazovanem območju. Težje je
poravnati sliki obeh kamer na robovih, tam je poravnanost slikovnih točk običajno
slabša. Najpogosteje je to posledica medsebojne zavrtenosti kamer ali različnih
optičnih poti, kar povzroči drugačno povečavo, zato smo v eksperimentu preverili
vpliv naštetih dveh možnosti. Različne poravnave so prikazane na sliki 5.4, na prvi
sliki sta kameri poravnani, na drugi sliki imata drugačno povečavo, na tretji sliki pa
je ravnina vzorca na eni od kamer zarotirana.
Odklon zaradi obeh načinov neporavnanosti od meritve s poravnanimi kame-
rami je prikazan na sliki 6.4, tako za hitre fluktuacije upogiba (a in b) kot počasne
fluktuacije zasuka (c in d). Iz slik lahko razberemo, da v primeru, ko so kamere
izmaknjene na načina, ki ju prikazuje slika 5.4, relaksacijskih časov ne moremo na-
tančno določiti za vrednosti q > 4 µm−1. S križno DDM torej ne moremo meriti
dinamike pri visokih vrednostih q, kadar so slikovne točke zamaknjene približno za
več kot 2π/q, v našem primeru to znaša nekaj mikronov, kar je vidno tudi na sliki
5.4. Neporavnanost kamer torej vpliva na širino območja vrednosti q, kjer lahko
natančno določimo relaksacijske čase, linearne odvisnosti relaksacijskih časov od q2
na tem območju pa ne pokvari bistveno. Opazovanje dinamike je tako možno tudi
z izmaknjenimi kamerami, vendar le do mejne vrednosti q. Kameri morata biti zato
v splošnem poravnani do te mere, da lahko zajamemo meritve na celem območju
vrednosti q, ki nas zanima.
Potrebno je izpostaviti, da takšne stopnje neporavnanosti kamer kot je na sliki
5.4 v pravem eksperimentu ni pričakovati. V splošnem je poravnanost z malo truda
lahko veliko boljša in podobna sliki 5.4a. Podatke iz meritev fluktuacij zasuka s
kamerama z drugačno povečavo smo analizirali tudi brez uporabe okenske funkcije.
Ugotovili smo, da lahko množenje videoposnetka z okensko funkcijo vpliv neporavna-
nih slikovnih točk na robu omili, s tem pa se izboljša linearna odvisnost relaksacijskih
časov pri visokih vrednostih q2, kot je prikazano na sliki 6.4d.
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Slika 6.4: Odklon meritev z neporavnanimi kamerami (rotacija, povečava) od me-
ritve s poravnanimi kamerami za fluktuacije upogiba (a in b) ter zasuka (c in d).
Neporavnanost kamer zmanjša območje vrednosti q, kjer lahko natančno določimo
relaksacijske čase, linearne odvisnosti teh od q2 pa ne spremeni. Množenje videopo-
snetka z okensko funkcijo pripomore k povečanju tega območja pri visokih vrednostih
q.
6.3 Primerjava med križno DDM in običajno DDM
s simulacijami
Za ekvivalentno primerjavo običajne in križne DDM pri preučevanju hitrih fluktuacij
smo morali zagotoviti, da je najmanjši časovni zamik med dvema zaporednima sli-
kama δt v obeh primerih enak. Ker bi to lahko storili edino z uporabo hitre kamere,
smo primerjavo naredili z analizo simuliranega videoposnetka Brownovega gibanja.
Parametri v simulaciji so bili δt = 1.0, ξ = 1.0, m = 512, Nd = 100 ter σ = 5.0.
Vsak delec se med dvema zaporednima slikama takrat v povprečju premakne za
vrednost iz standardne normalne porazdelitve, v enotah slikovnih točk. Običajno
DDM analizo smo naredili na simuliranem zaporedju 4096 slik, ki so bile med sabo v
času konstantno narazen za najmanjši časovni zamik δt. Tak kratek videoposnetek
bi z visoko hitrostjo posneli s hitro kamero. Število pojavitev posameznega časov-
nega zamika je v običajni DDM pri kratkih časovnih zamikih približno enako številu
slik v videoposnetku. Da smo dosegli isto statistiko točk v križni slikovni struk-
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turni funkciji, smo generirali dve za faktor n = 16 daljši zaporedji slik, torej dolžine
65536. Parameter n je tu isti kot v poglavju 4.2. Iz dveh zaporedij slik smo za kri-
žno analizo izbrali slike pri naključnih časih z uporabo prirejene naključne sheme iz
poglavja 4.2. Najmanjši zamik med dvema slikama je bil torej δt, povprečen zamik
med zaporednima slikama iz enega od zaporedij pa 2nδt.
Na sliki 6.5 vidimo rezultat izračuna slikovnih strukturnih funkcij z uporabo obeh
metod. V obeh primerih je enak tako minimalni časovni zamik, kot tudi število
pojavitev vsakega časovnega zamika. Točko ∆t = 0 smo upoštevali le v primeru
križne analize. Kar opazimo je, da podatki iz običajne analize (slika 6.5a) na prvi
pogled vsebujejo manj šuma kot podatki iz križne analize (slika 6.5b), vendar se
tudi v primeru običajne analize na merskih podatkih opazi šum, izrazit predvsem
pri dolgih časovnih zamikih. Tega si lahko razlagamo na naslednji način: kadar
zaporedje slik posnamemo s konstantno frekvenco in te obdelamo z običajno DDM
analizo, med seboj ne primerjamo samo neodvisnih dogodkov. Če sta dve pojavitvi
istega časovnega zamika ∆t blizu skupaj ali se prekrivata, je par razlik Fourierovih
slik ∆I(q,∆t) pri tem lahko koreliran. Efekt primerjanja odvisnih dogodkov se
pojavi v slikovni strukturni funkciji kot koreliran šum, ki lahko vpliva na pravilnost
ocene za relaksacijske čase. Koreliran šum je še posebej izrazit, kadar je celotni čas
meritve majhen, takrat opazovani sistem ne uspe obiskati zadostnega števila možnih
neodvisnih stanj. Če čas merjenja podaljšamo, se šum izpovpreči, zato je v običajni
DDM pomembno, da ob željeni hitrosti zajema slik še vedno pazimo, da meritev
poteka dovolj časa.
Kadar zaporedja slik analiziramo s križno analizo, so pojavitve istih časovnih
zamikov zaradi daljšega časa merjenja in naključne izbire slik večinoma daleč nara-
zen. To pomeni, da z izračunom križne slikovne strukturne funkcije primerjamo med
seboj manj odvisne, torej nekorelirane dogodke, sistem pa v daljšem času merjenja
obišče veliko več možnih stanj. Šum, opazen v križni slikovni strukturni funkciji,
je zato naključen, ocena za relaksacijske čase pa bolj pravilna, kar je vidno na sliki
6.6, kjer rezultati križne analize manj odstopajo od teoretične napovedi kot rezul-
tati običajne analize. Rezultate delno izboljša tudi upoštevanje točke ∆t = 0. Če te
v križni analizi ne upoštevamo, se prilagojena premica slabše prekriva s teoretično
napovedjo, vendar je prekrivanje boljše kot v primeru običajne analize, napaka za
oceno naklona pa je manjša za faktor 3.
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Slika 6.5: Primerjava običajne (a) ter križne slikovne strukturne funkcije (b), ti sta
izračunani iz simuliranega videoposnetka Brownovih delcev. Najmanjši zamik δt
je v obeh primerih isti, zamik ∆t pa je večkratnik najmanjšega. Različne barve
predstavljajo običajni in križni slikovni strukturni funkciji pri različnih vrednostih
q v enotah slikovnih točk. Točke so rezultat povprečenja enakega števil razlik slik.
Opazimo, da na grafu b) podatki v splošnem vsebujejo več šuma kot na grafu a),
vendar se pri običajni analizi v slikovni strukturni funkciji pojavi koreliran šum.
Slika 6.6: Odvisnost relaksacijskih časov od vrednosti q2 za običajno in križno DDM
analizo simuliranega videoposnetka Brownovega gibanja. Podatki pridobljeni z obi-
čajno DDM analizo bolj odstopajo od teoretične napovedi, kar lahko razumemo kot
posledico koreliranega šuma v slikovni strukturni funkciji D.
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V magistrskem delu smo predstavili križno diferenčno dinamično mikroskopijo kot
metodo za preučevanje hitre dinamike v mehki snovi. Zmožnost opazovanja hitre
dinamike je v osnovni metodi diferenčne dinamične mikroskopije namreč omejena s
hitrostjo uporabljene kamere. V eksperimentu zajemamo zaporedje slik fluktuacij
intenzitete svetlobe, ki se siplje na vzorcu, ter jih analiziramo v recipročnem pro-
storu z izračunom slikovne strukturne funkcije v odvisnosti od valovnega vektorja q
ter časovnega zamika ∆t. Manjši kot je najmanjši časovni zamik δt v slikovni struk-
turni funkciji, večje so velikosti valovnega vektorja q, pri katerih še lahko izluščimo
informacijo o relaksacijskih časih za opazovano dinamiko.
Pokazali smo, da lahko z delilnikom žarkov in uporabo dveh kamer, ki jih prožimo
z zunanjim signalom pri naključnih časih, najmanjši časovni zamik δt med dvema
zaporednima slikama poljubno skrajšamo ter tako povečamo območje vrednosti q,
pri katerih je opazovana dinamika merljiva. Za doseganje statistike, ki je primerljiva
z običajno DDM, sicer podaljšamo skupen čas meritve, vendar hkrati zmanjšamo
povprečen pretok podatkov, kar omogoča sprotno obdelavo podatkov. Ker tekom
meritve pridobimo dva nabora podatkov, je rezultat analize križna slikovna struk-
turna funkcija. Ta nosi informacijo tudi pri časovnem zamiku ∆t = 0, zaradi česar
je prilagajanje nelinearnih funkcij izmerjenim podatkom natančnejše.
Tako z metodo običajne kot križne diferenčne dinamične mikroskopije smo iz-
merili relaksacijske čase orientacijskih fluktuacij v nematičnem tekočem kristalu v
odvisnosti od kvadrata valovnega vektorja q2. Nematične tekoče kristale smo izbrali,
ker smo lahko z eno meritvijo hkrati izluščili dinamiko dveh različnih fluktuacijskih
načinov in tako testirali metodo tako za hitro kot počasno dinamiko. Ugotovili smo,
da sta metodi običajne ter križne DDM ekvivalentni pri meritvi počasnejših fluktu-
acij. Pri meritvi hitrih fluktuacij smo s križno DDM uspeli izmeriti za velikostni red
krajše relaksacijske čase, kot smo jih uspeli z običajno DDM, pri kateri smo uporabili
samo eno od dveh kamer. Testirali smo tudi vpliv neporavnanosti kamer na izračun
križne slikovne strukturne funkcije in na ta način preverili robustnost metode. V
primeru, da je neporavnanost posledica rotacije ali različne povečave smo ugotovili,
da ta ne vpliva na linearno odvisnost relaksacijskih časov od q2, le zmanjša območje
vrednosti q, pri katerih lahko relaksacijske čase zanesljivo izračunamo. Vpliv nepo-
ravnanosti slikovnih točk na robu slik lahko zmanjšamo z množenjem slik z okensko
funkcijo.
Z analizo simuliranih zaporedij slik Brownovih delcev smo ugotovili še, da se
z naključnim proženjem ter daljšim časom merjenja znebimo koreliranega šuma,
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ki lahko nastane pri običajni DDM v primeru prekratkega časa meritve, ocene za
relaksacijske čase pri enakem številu obdelanih slik pa so zato bolj točne.
Pri metodi križne DDM se srečujemo tudi z ovirami. Na splošno za DDM velja,
da morajo preučevani vzorci močno sipati svetlobo, da je optični kontrast fluktuacij
dovolj dober za meritev. Kako močno lahko skrajšamo najmanjši časovni zamik δt
v križni slikovni strukturni funkciji je povezano z natančnostjo proženja kamer ter
časa osvetlitve. Krajši najmanjši časovni zamik pomeni tudi daljši čas meritve. Čas
osvetlitve na kamerah mora biti dovolj majhen v primerjavi z najmanjšim časovnim
zamikom. V primeru vzorcev z zelo hitro dinamiko je zato potrebno uporabiti do-
volj močen svetlobni izvor. V našem eksperimentu smo zajeta zaporedja slik tudi
pri zmanjšanem povprečnem pretoku podatkov obdelovali naknadno, kar občutno
podaljša čas od začetka merjenja do končnega rezultata. Kot izziv za metodo zato
v prihodnje ostaja sprotno računanje križne slikovne strukturne funkcije, s čimer
bi lahko ob dovolj majhnem pretoku podatkov rezultate meritev opazovali v živo.
Z izboljšanjem načina izračuna križne slikovne strukturne funkcije ter naraščanjem
procesorske moči se bo čas meritve in analize v prihodnosti skrajšal. Zato pričaku-
jemo, da se bo križna diferenčna dinamična mikroskopija kot robustno, enostavno
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